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OZET

FARKLI HAMMADDE KAYNAKLARINDAN KRISTOBALIT URETIMINDE
MIKROYAPISAL VE MEKANIKSEL DAVRANISLARIN iINCELENMESI

Nevzat ZEREN
Canakkale Onsekiz Mart Universitesi
Lisansiistii Egitim Enstitiisii
Biyomiihendislik ve Malzeme Miihendisligi Anabilim Dali Yiiksek Lisans Tezi
Damigman: Dr. Ogr. Uyesi Serkan ABALI
07/03/2023, 35

Bu calismada seramik membran iiretiminde kullanilan yeterli miktarda ve diisiik
sicaklikta kristobalit elde edebilmek igin kuvars-kalsit-kaolen ve kuvars-zeolit-kaolen
karigim tozlart kullanilmistir. Agirlikca sirasiyla % 60 kuvars, % 10 kalsit, % 40 kaolenin
kullanildig1 regete, % 60 kuvars, % 20 Kalsit, % 20 kaolen kullanildigi regete ve %60
kuvars, % 25 Kalsit, % 15 kaolenin kullanildig1 recete tartilmistir. Ikinci tip icin agirlikca
sirastyla % 60 kuvars, % 10 zeolit, % 40 kaolenin kullanildig1 recete, % 60 kuvars, % 20
zeolit, % 20 kaolen kullanildig1 regete ve %60 kuvars, % 25 zeolit, % 15 kaolenin
kullanildig1 regete tartilmistir. Tartim igsleminden sonra her bir regete bilyali degirmende 6
saat yas olarak Ogitiildikten sonra etivde kurutulup 100 MPa basing altinda
sekillendirilmistir. 6 adet numunenin her biri ayr1 ayr1 7 saatlik bir firin rejiminde 1100°C,
1150°C ve 1200°C’de sicakliklarda 1s1l igleme tabi tutulmusglardir. Tiim malzemelere XRD,
SEM, yogunluk, por boyut dagilimi, 6zgiil yiizey alan1 ve mekanik testler uygulanmistir.
Farkli kompozisyonlardaki ¢esitli hammaddelerin ve farkli sinterleme sicaklilarinin seramik

filtrenin karakteristik Ozellikleri tizerindeki etkisi incelenmistir.

Anahtar Kelimeler: Kristobalit, Seramik, Membran, Sinterleme, Fiziksel

Ozellikler, Karakterizasyon



ABSTRACT

INVESTIGATION OF MICROSTRUCTURAL AND MECHANICAL BEHAVIORS
IN THE PRODUCTION OF CRISTOBALITE FROM DIFFERENT RAW
MATERIAL SOURCES

Nevzat ZEREN
Canakkale Onsekiz Mart University
School of Graduate Studies

Master of Science Thesis in Bioengineering and Materials Engineering

Advisor: Asst. Prof. Dr. Serkan ABALI
07/03/2023, 35

In this study, powders of quartz-calcite-kaolin and quartz-zeolite-kaolin mixtures were
used to obtain cristobalite in sufficient quantity and at low temperature, which is used for the
production of ceramic membranes. The formulation containing 60 wt% quartz, 10 wt%
calcite and 40 wt% kaolin, the formulation containing 60 wt% quartz, 20 wt% calcite and 20
wit% kaolin and the formulation containing 60 wt% quartz, 25 wt% calcite and 15 wt% kaolin
were weighed. For the second type, the formulation containing 60% quartz, 10% zeolite,
40% kaolin, 60% quartz, 20% zeolite, 20% kaolin and the formulation containing 60%
quartz, 25% zeolite and 15% kaolin were weighed. After weighing, each formulation was
ground in a ball mill for 6 hours, then dried in an oven and molded under a pressure of 100
MPa. Each of the 6 samples was heat treated separately at temperatures of 1100°C, 1150°C,
and 1200°C in a 7-hour furnace regime. XRD, SEM, density, pore size distribution, specific
surface area and mechanical tests were performed on all materials. The effects of various
raw materials in different compositions and different sintering temperatures on the

characteristic properties of the ceramic filter were studied.

Keywords: Cristobalite, Ceramic, Membrane, Sintering, Physical Properties,

Characterization
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BIRINCIi BOLUM
GIRIS

Kismen geg¢irgen membranlar, filtrasyon uygulamalari i¢in olduk¢a uygundur, ¢linkii
bunlarin uygulanmas1 damitma ve elektrodiyaliz gibi diger ayirma yontemlerine gore 6nemli
6lciide daha az enerji gerektirir (Abdullayev vd., 2019 ; Mulder, 1996 ; Marchetti vd., 2014).
Ticari olarak temin edilebilen membranlarin ¢ogu polimerlerden yapilir. Polimerik
membranlar ucuza {iretilebilir; ancak, kirlenmenin sonucu olarak, bu tiir sistemler zayif
stabilite ve yiiksek kullanim 6mrii maliyetlerine neden olur (Abdullayev vd., 2019 ; Hofs
vd., 2011). Buna karsilik, seramik veya metal bazli inorganik membranlarin sergiledigi
termal ve kimyasal stabilite, desiilfasyon prosesleri i¢in 1s1 veya kimyasal ¢oziiciilerin
uygulanmasina izin verir, boylece isletme maliyetlerini azaltir (Abdullayev vd., 2019 ; Li
vd., 2018 ; Wang vd., 2016). Bununla birlikte, tipik olarak seramik membranlar icin
kullanilan hammaddelerin (alimina vb) yiiksek maliyetleri ve sinterleme bazli imalat
proseslerinde yiksek enerji tuketimi yiksek tretim maliyetlerine neden olmakta ve bu
nedenle geleneksel seramik membranlarin biiyiik 6lgekli uygulamalarimi engellemekte ve
uygulamalarin1 kiigiik 6lgekli sistemlerle smirlandirmaktadir (Abdullayev vd., 2019 ;
DeFriend vd., 2003 ; Yoshino vd., 2005). Son birkag yildir, diisiik maliyetli hammaddelerin
seramik membran onciileri olarak kullanilmasi giderek daha fazla dikkat ¢ekmektedir
(Abdullayev vd., 2019 ; Nandi vd., 2008; Vasanth vd., 2011 ; Monash ve Pugazhenthi, 2011).
Diinya capinda, agirlikli olarak diisiik ekonomik kalkinma bolgelerinde temiz suya sinirl
erisim soz konusudur (Abdullayev vd., 2019 ; Hubadillah vd., 2018). Diisiik maliyetli
seramik membranlar, diinyanin daha fakir bolgelerinde temiz ve giivenilir su tedarikini
kolaylastiracak yiiksek hacimli bir filtreleme kapasitesi saglama potansiyeline sahiptir

(Abdullayev vd., 2019).

Biiytik o6l¢ekli su aritma zorluklarim1 ele almak i¢in, dogal olarak olusan
hammaddelere ve atik iiriinlere dayanan diisiik maliyetli seramik membranlarin imalatina ve
uygulanmasina artan bir ilgi vardir. Diisiik maliyetli membranlarin imalatindaki zorluk,
mekanik saglamlig1 korurken kirletici ayrimimi gergeklestirmek i¢in uygun mikro olgekli
gbozenek yapilarini sergileyen yapilarin elde edilmesiyle ilgilidir. Bu amaca ulagsmak icin
islenmemis mineraller, killer ve kiil dahil olmak iizere diisiik maliyetli hammaddeler

kullanilarak ¢ok sayida malzeme ve isleme yaklasimi vardir. Dogrudan mineral



yataklarindan elde edilen saf olmayan hammaddelerden {iretilen membranlarin mikro
yapilari, dayaniklilig1 ve filtrasyon performansi, gozenek olusturucular, baglayicilar ve diger
katkir maddeleri kullanilarak 6nemli 6lgiide degistirilebilir. Isil islem de dahil olmak {izere
uygun igleme tekniklerinin tasarimi, elde edilen membranlarin etkinligini daha da artirir ve

genel sistem maliyetlerini etkiler (Abdullayev vd., 2019).

Bugiine kadar, diisiik maliyetli proseslerde seramik filtrasyon membranlarinin

gelistirilmesinde karsilasilan zorluklar kapsamli bir sekilde gozden gecirilmemistir

(Abdullayev vd., 2019).
1.1. Hammaddeler

Aliimina veya zirkonya gibi malzemelere diisiik maliyetli alternatiflerin ¢esitliligi ele
alimmistir. Bu diisiik maliyetli malzemeler ya dogal minerallerdir (killer, zeolit, kuvars) ya

da endiistriyel tiretimden kaynaklanan atiklardir (Abdullayev vd., 2019).
1.1.1. Kaolen

Yeryiiziinde farkli kimyasal, mekanik ve fiziksel 6zelliklerle ayirt edilen ¢ok sayida
kil tiirii vardir. Baskin kil mineralleri arasinda kaolinit, montmorillonit ve illit bulunur
(Abdullayev vd., 2019 ; Rhodes, 2015). Dogal olarak olusan killer, olusum kosullarina bagli
olarak ayni olmayan bilesimlere sahiptir. Killer diinya ¢apinda yaygin olarak bulunur ve
membran hazirhigi i¢in sadece minimum islem gerektirir. Bu nedenle, farkli kil tiirleri
kullanilarak diigiik maliyetli seramik membranlarin hazirlanmasina yonelik 6nemli ¢abalar
sarf edilmistir (Abdullayev vd., 2019). Kaolinitin ana mineral formu oldugu en yaygin
bulunan kil tipi olan kaolin, 1s1l islemden sonra elde edilebilecek gozenek yapilari ve
mekanik 6zellikleri nedeniyle membran dretimi icin 6zellikle uygundur. Sonug olarak,
kaolin ortaya ¢ikan diisiik maliyetli membran teknolojisinde merkezi bir rol oynar. Ozellikle,
kaolinin daha diisiik 1s1l islem sicakliklari, cogu geleneksel oksit seramikle

karsilagtirildiginda yeni membranlarin gelistirilmesinde kilit 6neme sahiptir.

Kaolinin termal ayrismasi ve aliiminosilikat fazlarinin olusumu kismen asagidaki

reaksiyonlarla agiklanmaktadir (Bellotto vd., 1995):



AlLO,.25i0,.2H,0 —®-C_, Al 0, 2Si0, +2H,0 1)

2(Al,0,.2510,) —Z1%C 9 AL0, 3Si0, +Si0, @)
3(2A1,0,.35i0,) —%C  2(3A1,0,.25i0,) +5Si0, 3)

Herhangi bir reaktif katki maddesi igermeyen kaolen membranlari, 1200 °C'den
yiiksek sicakliklarda islendikten sonra sadece miillit (3A1203-2Si0O2) ve kristobalit (SiO>)
fazlar1 sergilerler (Abdullayev vd., 2019 ; Hedfi vd., 2014). Bununla birlikte kaolen
hammaddesinin bir katki malzemesi olarak membran {iretiminde kullanim1 yas biinyeye
plastisite ve dayaniklilik verir (Abdullayev vd., 2019). Yumusak bir kil olarak kaolin kilinin
partikiil boyutu, membran {iretimi i¢in yeterince kiicliktiir. Bununla birlikte, 6giitme ile
parcacik boyutunda daha fazla azalma kolaylikla elde edilebilir. Kaolin bazli membranlarin
mekanik mukavemeti, katki maddeleri ve sinterleme sicakligi ile etkilenen gozeneklilik ve
mineraloji tarafindan belirlenir. Daha yiiksek sinterleme sicakliklari, cam olusumuna ve
seramik partikiiller arasinda daha iyi baglanmaya yol acarak daha kararli membranlar iiretir.
Katki maddesiz elde edilen membranlarda su aritma uygulamalari i¢in yeterli saglamliligt
yaratacak iyi bir miillit ve kristobalit eldesi i¢in 1200 °C’nin iizerine ¢ikmak gerekir
(Abdullayev vd., 2019).

1.1.2. Zeolit

Zeolitler bir¢cok kaya tiirinde bulunur, ancak en yaygin olarak volkanoklastik
cokellerde bulunur (Abdullayev vd., 2019 ; Hay, 1986). Insaat, su aritma, tarim, kataliz ve
tibbi uygulamalar gibi genis bir uygulama alanina sahiptirler (Abdullayev vd., 2019 ;
Mumpton, 1999). Hidrotermal veya diger uygulanabilir yontemlerle elde edilebilen bir¢ok
sentetik zeolit tiirii vardir (Abdullayev vd., 2019 ; Earl vd., 2006). Dogal zeolitlerin gevresel
iyilestirme uygulamalarinda uygulanmasina iliskin ¢aligmalarin 6nemli bir kismi, bu
minerallerin adsorpsiyon ve iyon degistirme yeteneklerini igermektedir (Abdullayev vd.,
2019 ; Wang ve Zhu, 2006 ; Wang ve Peng, 2010). Bu malzemenin membran sistemlerinde
uygulanmasi, filtrasyon ve adsorpsiyon mekanizmalarini, kolay kirlilik giderme veya
rejenerasyon surecleriyle bir araya getirir (Abdullayev vd., 2019). Dogal zeolitlerden
membranlarin iiretimi, istenen aliiminosilikat fazlarinin saglam malzemelerini elde etmek
icin Ogiitme, sekillendirme ve sinterleme adimlarini igerir (Abdullayev vd., 2019).

Zeolitlerin sinterleme sicakliklari, gézenek olusturucu maddeler kullanilmadig: siirece 1000

3



°C'de pisirmeyi takiben 800-900 °C araliginda nispeten diistiktiir ve zeolit yapisinda dogal
olarak bulunan gbzenekler sivi fazlar ile doldurulabilir ve gozenekliligi ortadan kaldirabilir
(Abdullayev vd., 2019 ; Hristov vd., 2012). Zeolitler, giibre ile kirlenmis suyun
aritilmasindaki uygulamalar i¢in avantajli olan {istlin amonyak iyonu absorpsiyonlar1 ile

bilinir (Abdullayev vd., 2019 ; Bernal ve Lopez-Real, 1993).
1.1.3. Kuvars

Dogal kuvars kumu, kuvars (SiO2) formunda kristalin silisyum dioksitten olusan
tortul bir kayadir. Hem mekanik hem de kimyasal hava kosullarina karsi oldukga
dayaniklidir. Bu nedenle kuvars, Diinya yiizeyinde bulunan en bol ve yaygin olarak dagilmis
mineraller arasindadir (Abdullayev vd., 2019 ; Bates ve Jackson, 1987). Bu kumlar, cam
yapim endiistrisinde 6zel bir degere sahiptir (Abdullayev vd., 2019). Kuvars, su aritma
uygulamalarinda uzun bir gegmise sahiptir ve daha onceki bir endiistriyel su aritma islemi
olan yavas kum filtrelerinin liretimi igin de kullanilmaktadir (Abdullayev vd., 2019 ; Ellis
ve Wood, 1985). Silika kumlari, dogal olarak olusan formlarda kimyasal homojenlikleri ve
ylksek safliklart ile dikkat ¢eker. Kuvars kumu bazli membranlarin imalatinda, kuvars
pargaciklarinin birbirine kohezyonunu kolaylagtirmak ve boylece yeterli performans ve

saglamlig1 saglamak igin bir baglayici faz esastir (Abdullayev vd., 2019).
1.1.4. Kalsit

Kalsit (kalsiyum karbonat) genellikle yuvarlak bir sekle, ortalama 10 um pargacik
boyutuna sahiptir ve diisiik ortam sicakliklarinda olusur. Diinyanin her yerinde kaya olarak
bulunan yaygin bir maddedir ve deniz organizmalarinin, salyangozlarin ve yumurta
kabuklarinin ana bilesenidir. Kalsiyum karbonat, tarimsal kiregteki aktif bilesendir ve
genellikle sert suyun baslica nedenidir. Kalsit seramik membran tiretiminde kullanilmaktadir
(Kouras vd., 2017). Kalsit (kalsiyum karbonat) seramik membran iiretiminde por olusturucu
katki malzemesi olarak kullanilir. GOzenekli seramik membranlar igin kserojel silika ve
zeolit kompozitinin bilesimine gézenek olusturucu bir madde olarak kalsiyum karbonat
(CaCO0:s3) ve bir plastiklik maddesi olarak kaolin eklenebilir. CaCQO3, 650°C'nin Uzerindeki
bir sicaklikta kalsiyum oksit (CaO) ve karbon dioksite (CO2) ayrisir. Sinterleme sirasinda
CO2 gaz kabarciklarinin salinmasiyla olusan bos alanlar membrana gbzenekli bir doku

kazandirir.



1.1.5 Seramik Membran Uretiminde Kristobalit Fazi

Kristobalit, ¢ok yiiksek sicakliklarda olusan silikanin mineral bir polimorfudur.
Kuvars ile ayn1 kimyasal formiile sahiptir, ancak farkli bir kristal yapiya sahiptir. Kristobalit,
asidik volkanik kayaglarda ortaya ¢ikar. Kristobalit normal sartlarda tek bagina 1470 © C'nin
lizerinde kararlidir, ancak daha diisiik sicakliklarda kristallesebilir ve metastabl formda da
olabilir. Kristobalitin birden fazla formu vardir. Yiiksek sicakliklarda, yapiya B-kristobalit
ad1 verilir. Pratik olarak, kristobalitin varligini kanitlayabilmek i¢in genellikle 1000 °C'ye
ulagmak gerekir. Doniisim hiz1 sinterleme sicakligi ile birlikte artar. Kuvarsin kararl ve
mukavim kristobalit fazina doniisiim hizin1 artirmanin diger bir yolu da katki malzemeleri
yani yabanci fazlarin kullanilmasidir. Seramik membranlarin islenmesi siirecinde elde edilen
beta kristobalit faz1 sogutma ile alfa kristobalite doniisebilir. Bu doniisiim hacim farkindan
dolay1 mikro catlaklara, mukavemetin azalmasina ve malzemenin deformasyonuna neden
olabilir. Bunun iginde seramik membran iiretiminde kullanilacak kuvars hammaddesinin

uygun katki malzemeleri ile takviyelendirilmesi 6nemlidir (San vd., 2003).
1.2. Seramik Membranlar

Seramik membranlar, biyoteknoloji ve ilag, siit tiriinleri, yiyecek ve igeceklerin yani
sira kimyasal ve petrokimya, mikroelektronik, metal terbiye ve enerji iiretimi gibi ¢ok ¢esitli
endiistrilerde giderek daha fazla kullanilmaktadir. Her endiistri 6zel ihtiyaclar ve firsatlar
sunar. Gida ve igecek endiistrisinde, 6zel uygulamalar meyve suyu aritma, seker kamisi suyu
filtrasyonu ve harcanmis (kullanilmis) kostik veya asit geri kazanimini igerir. Seramik
membranlarin benzersiz termal, kimyasal ve mekanik o6zellikleri, bir¢ok uygulamada
polimerik membranlara, paslanmaz ¢elik membranlara ve geleneksel filtrasyon tekniklerine
(6rnegin, doner tamburlu filtrasyon, dekantasyon, santrifiijleme ve ortam filtrasyonu) gore
onemli avantajlar saglar. Seramik membranlar, geleneksel filtrelerin dogrudan akigh
filtrasyon moduna kiyasla membran filtreler igin yiiksek filtrasyon hizin1 koruma avantajina

sahip ¢apraz akisli filtrasyon modunda ¢alistirilir (Baker, 2004).

Elma, kizilcik ve iiztim gibi dogal meyve sularinin aritilmasi, seramik membranlarin
en basarili ve yaygin olarak uygulanan endiistriyel uygulamalarindan biridir. Seramik
membran filtrasyonu, jelatin ilavesi, tutma/dekantasyon, diyatomlu toprak, kek filtrasyonu

ve parlatma gibi geleneksel islemlerin tek bir iinite operasyonuyla degistirilmesiyle 6zellikle



alternatiftir. Membranlar {istlin berraklikta meyve suyu fretir ve geleneksel aritma
proseslerine kiyasla daha yiiksek randiman saglar. Bir¢cok kimyasal proses uygulamasinda,
giderek daha siki hale gelen c¢evre diizenlemelerini karsilamak i¢in sadece atik akislarinin
aritilmasina degil, ayn1 zamanda kimyasallarin geri kazanilmasina ve yeniden kullanilmasina
da ihtiya¢ duyulmaktadir. Bu proses akislariin dogas1 biiyiik Olciide degisebilir ve bazi
durumlarda proses agresif calisma ve/veya temizleme kosullar1 gerektirebilir. Bu tlr
uygulamalara 6rnek olarak, kimyasal ¢dziiciilerin, boya isleme ve renklendirme tesislerinden
gelen boya ve pigment atik sularinin filtrasyonu ve deterjanlar, polimerler ve organik
¢oziiciiler iceren olduk¢a degisken atik sular verilebilir. Gida ve igecek endistrisinde,
tanklar, karistiricilar, evaporatorler ve kristalizatorler gibi ¢esitli ekipmanlar1 temizlemek
icin sicak kostik ¢ozeltiler kullanilir. Bu, iiretim esnasinda uygun saglik kosullarini korumak
icin gereklidir. Harcanan kostik cozeltiler askida kati maddeler (kagit hamuru, disiik
molekiil agirlikli proteinler, organik polimerler ve oligosakaritler) ve 1slatict maddeler ve
yiizey aktif maddeler gibi katki maddeleri igerir. Seramik membranlar askida kati
maddelerini tutabilir ve katki maddelerinin nilfuz etmesine de izin verebilir. Seramik
membranlar, ¢ok ¢esitli membran gozenek boyutlarinda, kiiglikten biiyiik proses akislarina

6lceklendirilmeye izin veren ¢oklu geometrilerde mevcuttur (Mallada, 2008).

Gozenekli seramik membranlar Sekil 1°de goriildiigii gibi genellikle bir veya daha
fazla seramik malzemenin birkag¢ katmanindan olusur. Genellikle makrogdzenekli bir destek,
bir veya daha fazla mezopordz ara katman ve mikro gézenekli bir {ist tabakadan olusurlar.
Normalde, destek mekanik mukavemet saglarken, ara katmanlar gbzenek boyutunu
kademeli olarak azaltmak amaciyla destek ve iist katman arasinda koprii olusturur. Ust
katman, membranin ayirma isleminin gerceklestigi secici tabakadir. GOzenekli destek
genellikle geleneksel seramik sekillendirme yontemleri ile elde edilir ve tek islevi biitiinii
desteklemek ve mekanik mukavemet vermektir. Bu destek tzerinde, gorevleri destekteki
secici tabakanin sizmasini onlemek, yiizey piiriizliiliigiinii ve destekteki dogal kusurlar1 en
aza indirmek ve secici tabakanin iyi birikmesi igin piiriizsiiz ve kusursuz bir yiizey saglamak

olan bir veya daha fazla ara katman genellikle biriktirilir (Mestre vd., 2019).

Bu calismada da seramik membran {retiminde farkli hammadde katkilar
kullanilarak elde edilecek beta kristobalit fazl1 yapilarin mekanik ve mikroyapisal 6zellikleri

arastirilmistir.
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Sekil 1. Asimetrik membran diyagrami



IKiNCi BOLUM
KURAMSAL CERCEVE/ONCEKI CALISMALAR

AlO3z, TiOz, ZrO», SiO. gibi saf oksitlerden yiksek kimyasal, mekanik ve termal
stabiliteye sahip seramik membranlar (Das vd., 2016) hazirlanmaktadir, ancak bu oksitleri
elde etmek igin ylksek maliyetli inorganik oncillerin kullanilmasi, maliyeti arttirmaktadir

ve ylksek sinterleme sicakligi gerektirmektedir (>1100°C).
2.1. Diisiik Maliyetli Hammaddelerin Kullanim

Diistik maliyetli seramik membran iiretimi seramik malzemelerin avantajlarini
korurken iiretim maliyetlerini de 6nemli 6lgiide azaltmakatadir. Kil, kaolen, kuvars, feldspat,
CaCOg3z gibi daha ucuz hammaddelerin kullanimi, mikrofiltrasyon aralikli seramik
membranlarin hazirlanmasi igin bildirilmistir (Potdar vd., 2002; Belouatek vd., 2005).
Yalnizca kuvars ve Kklinoptilolit tip zeolit kullanilarak kristobalit igerikli Yyuksek
mukavemetli seramik filtre tiretimi gergeklestirlmistir (San vd., 2003). Yine sadece kaolen
hammadesinden slip dokim yontemi ile diisiik maliyetli seramik filtre iiretimi miimkiin
olmustur (Hubadillah vd., 2018). Geri doniisiim malzemeleri ile birlikte kuvars ve kaolenin
de yer aldig1 hamaddlerle diisiik maliyetli miillit esash seramik filtre iiretimi sonucu 550-
810 nm arasinda degisen hatasiz inorganik mikrofiltrasyonlu seramik membran iiretimi
bsssri ile gergeklestirilmistir (Nandi vd., 2008). Darunee ve ark., kaolen, kalsit ve slika
hammaddelerini fakli kompozisyonlarda kullanarak ve farkli sicakliklarda sinterleyerek
uygun 6zelliklerde seramik membran liretimi gergeklestirmislerdir.

2.2. Diisiik Maliyetli Hammaddelerden Elde Edilen Seramik Filtrelerin
Ozellikleri

Darunee ve ark., kalsit, kaolen ve slika hammaddelerinden elde ettkikleri filtrelerde
en yiiksek poroziteyi % 40 ile farkli kompozisyonlardan 1200°C’de sinterlenen numunlerde
elde etmisler ve bu numunelerin ortalama mukavmetleri 28-30 MPa aras1 gerg¢eklesmistir.
Singh ve ark., baglayict ilave ettikleri kaolen, kuvars ve kalsiyum karbonat
hammadelerinden hazirladiklari seramik membranlarda ortalama tane boyutu 0.18 um olan
% 36 porozite ve 38 MPa egilme mukavemeti degerlerine ulasmiglardir. Agarwalla ve ark.,
kaolen kiline ilave ettikleri cesitli baglayicilarla birlikte seramik membran tiretmisler ve %

21.5 ile % 34.5 araliklh poroziteli ve %34.5 porozitede 7.1 MPa egilme mukavemeti elde
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etmeyi basarmiglardir. Vasanth ve ark., ana malzeme olarak kaolen ve kuvars, képurticu

olarak kalsiyum karbonat (% 25) kullanmiglar ve maksimum 900-1000 °C sinterleme
sicakliklarinda, 1-3 um aras1 ortalama por boyutu, % 20-30 porozite 35-46 MPa mekanik
mukavemet elde etmislerdir. Yine Emani ve ark., kaolen, kuvars ve kopiirtiicii olarak
kalsiyum karbonat kullanarak 900 °C sinterleme sicakliginda hazirladiklar1 seramik
filtrelerde 0.7-1.7 pum arasi ortalama por boyutu, %35-40 porozite ve 7-11 MPa egilme

mukavemeti degerlerine ulagmiglardir.

2.3. Maliyeti Yuksek Hammaddelerden Elde Edilen Seramik Filtrelerin
Ozellikleri

Seramik membranlar metal oksit malzemelerden yapilir ve ¢ogu yaygin olarak
kullanilan seramik malzemeler Al2O3, TiO2, ZrOz vb. yada bunlarin kombinasyonu
seklindedir (Hubadillah vd., 2018 ; Li, 2007). Simdiye kadar ticarilesmis seramik
mambranlar aliminadan Gretilmekteydi (Hubadillah vd., 2018 ; Wei vd., 2016). Bu yizden
milkemmel kimyasal kararlilik ve termal stabiliteleri vardi. Ancak aliimina yada aliimina
esaslt membran yiiksek sinterleme sicakligi (1500 °C) nedeniyle bir dezavantaj
yaratmaktadir. Bu tiir membranlarin endiistriyel uygulamadaki fiyati hem hammadde
maliyeti hem de enerji nedeniyle metrekare basina 500-1000 dolar araligindadir (Hubadillah
vd., 2018 ; Koros ve Mahajan, 2000).

Al>03-TiO2 destekli seramik kompozit {iretimi i¢in yapilan bir ¢alismada 6.8 um
ortalama por boyutlu % 41.4 porozite hacmi 32.7 MPa mekanik mukavemet elde edilmistir
(Qi vd., 2010). Zhu ve ark., ZrO; fiber ile modifiye edilmis Al>O3 seramik membran
eldesinde 1550 °C sicaklikta sinterlenmis numunede % 27.4 degerinde bir agik porozite, 2.21

pum por boyutu ve 127 MPa’lik bir egilme mukavemeti elde etmislerdir.



UCUNCU BOLUM
ARASTIRMA YONTEMI/MATERYAL VE YONTEM

Bu ¢alismada farkli hammaddelerden hazirlanan 2 tip hammadde karisimi ve her bir
karisima ait ligerden toplam 6 adet regete bulunmaktadir. Bu regetelerin her biri membran
hazirlama asamasinda 3 farkli sicaklikta sinterlenmis bdylece 18 adet numune elde

edilmistir.

liif.oft
e
7 2.0

s’y

Sekil 2. Sinterlenmis 18 adet numune

3.1. Hammadde Hazirlama

Calismada iki farkli hammadde regetesinden iki tip seramik membran iiretimi

gergeklestirilirmistir. Birinci tip i¢in 1500 gr hammadde tizerinden her bir regete i¢in 500 gr
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iizerinden olacak sekilde agirlikga sirasiyla % 60 kuvars, % 10 kalsit, % 40 kaolenin
kullanildig1 recete (K10), % 60 kuvars, % 20 kalsit, % 20 kuvarsin kullanildig1 regete (K20)
ve %60 kuvars, % 25 kalsit, % 15 kaolenin kullanildigi recete (K25) kaleseramik Ar-Ge’de
Sekil 3°deki hassas terazi de (Metler MS 3002 S) tartilmistir.

METTLER TOLEDO

Sekil 3. Hammaddelerin tartim isleminde kullanilan hassas terazi

Ikinci tip igin yine her biri 500 gr toplamina esit olan 1500 gramlik hammadde de
agirlikca sirastyla % 60 kuvars, % 10 zeolit, % 40 kaolenin kullanildig1 regete (Z210), % 60
kuvars, % 20 zeolit, % 20 kuvarsin kullanildigi recete (Z20) ve %60 kuvars, % 25 zeolit, %
15 kaolenin kullanildig1 regete (Z25) tartilmistir. En iyi sonuglarin eldesi i¢in, zeolit ve kalsit,
yuzdesel ve igerik olarak membran dretiminde ¢ok 6nemli olan gozeneklilik ve gozenek

boyut dagilimlar1 6zellikleri bakimindan karsilastirilmistir.

6 adet recetenin hassas terazide tartim islemleri tamamlandiktan sonra her bir regete
Sekil 4’de goriilen bilyal1 degirmende (Gabrielli, Kaleseamik Ar-Ge) 6 saat yas olarak
karigtirtlmistir. Bu siire, maliyetleri de goz oOniine aldigimizda uygun homojenite igin

yeterlidir.

Karisim isleminden sonra elde edilen 6 adet camur etiivde 105°C’de nemini atarak

sekillendirmeye hazir graniil hale gelene kadar Sekil 5’deki etiivde (Memmert UM 600,
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Kaleseramik Ar-Ge) kurutulmustur. 6 adet recetenin her birisi farkli sinterleme
sicakliklarinin uygulanabilmesi i¢in {ige ayrilmistir. Boylece toplam 18 adet numune elde

edilmistir.

Sekil 4. Hammaddelerin karistirma islemlerinin yapildigi bilyali degirmen

12



Sekil 5. Kurutma islemlerinin gerceklestirildigi etiiv

Numuneneler bu agamadan sonra Sekil 6’da goriilen hidrolik pres (Nannenti Mignon

S, Kaleseramik Ar-Ge) ile 100 MPa basing altinda preslenerek sekillendirilmistir.

Sekil 6. Numunelerin sekillendirildigi hidrolik pres
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Yart mamiil halini alan {icerden 6 adet numune Sekil 7°de goriilen firinda (MSE
furnace, Kaleseramik Ar-Ge) sinterleme islemine tabi tutulmustur. Bunun i¢in K10, K20,
K25, 710, 720, Z25 kodlu numuneler sirasiyla 1100, 1150 ve 1200 °C sicakliklarda
sinterlenmistir. Yeterli yogunlagmanin saglanmasi i¢in gerekli bekleme sicakliklar1 2 saat

olacaktir (¢1kis inis siireleri toplam 7 saat).

3.2. Mineralojik Analiz

1100, 1150 ve 1200 °C sicakliklara sinterlenen numunelere (XRF) X-Isinlart Kirinim
cihazi ile mineral analizleri yapilmistir. Analizler Empyrean model Panalytical cihazi
kullanilarak Canakkale Onsekiz Mart Universitesi’nde (20 = 10 — 80°) yapilmistir. Makinede
farkli elementlere duyarl kristaller, dedektor, X-Isin1 kaynagi, numune odas1 ve kapali devre
sogutma birimleri bulunmaktadir. X-1sinlar1 kaynagindan birincil radyasyon numunesine
gonderilir. Yakin yoriingelerdeki elektronlar yiiksek enerji girisiyle enerji seviyesini
yukseltir. Boylelikle elektronlar geri dondiiklerinde ilk enerji seviyesine gore uyarilanlarin
enerjileri artar. Bu artan enerjiyi dalga boyu 0,1-50 A olan X 1sinlar1 olarak geri verilir.
Sonradan olusan ikincil X 1sinlarina floresans 1s1ma denir. Elementlerin 1s1ma dalga boyu
farkli ve ayirt edicidir. Element cinsinin nitel olarak tespiti is1ma dalga boyunun cihazda
temel olarak 6l¢iilmesiyle yapilir. Bu elementin 151n yogunlugunun 6lgiilmesi ile de element

konsantrasyonu nicel olarak saptanr.

S —

Sekil 7. Sinterleme isleminin yapildig firin
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3.3. Mikroyap1 Goriintiileme

Numunelerin hazirlanmasinda sicaklik ve kompozisyondaki degisimler karsisinda i¢
yapilarinda hem minerlizasyon hem de gézenek kontrolii agisindan gelismeleri gézlemlemek
amaciyla elektron mikroskop (SEM, Zeiss, AKU-TUAM) gériintiileri alinacaktir.

3.4. Yogunluk Olcumleri

Sicaklik ve kompozisyonun yogunluk iizerindeki etkisini incelemek amaciyla tim
numunelerin yogunluk 6lgtimleri (Metler, Kaleseramik Ar-Ge) ASTM-D-792 standardinda

tamamlanmistir.
3.5. BET Analizi

Homojen bir dagilim filtreleme islemlerin dogru gergeklestirilmesini saglar. Bunun
yaninda filtreleme islemi esnasinda basing diisiisiinii en aza indirmek ic¢in gozeneklerin
boyutu 6nem arz etmektedir. Numunelerin gézenek boyut dagilimlari ve 6zgiil yilizey alanlari

BET yiizey alan analiz cihazi (Micromeritics, AKU-TUAM) ile ger¢eklestirilmistir.
3.6. Mekanik Testler

Gozenekli numunelerin ayn1 zamanda filtrasyon islemleri sirasinda yeterli
mukavemete de sahip olmalari 6nem arz eden bir konudur. Bu amagla sinterlenmis her bir
numunenin Sekil 8’de gorildigli gibi egilme mukavemeti testi (Gabrielli Crometro

CR5/650, Kaleseramik Ar-Ge) TS EN I1SO 10545-4 standardinda gergeklesmistir.

Sekil 8. Numunelerin egilme kirilma dayanimlar test diizenegi
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DORDUNCU BOLUM
ARASTIRMA BULGULARI

Bu calisma ile diisiik maliyetli farkli hammaddelerin degisik komposizisyonlarda
hazirlanmasi ve farkli sicakliklarda sinterlenmesi ile elde edilen kristobalit esasli seramik

membran yapilarin fiziksel 6zellklerindeki degisimler incelenerek sonuglandirilmstir.

4.1. Mineralojik Analiz Sonugclar:

Sicakligin ve kompozisyonun seramik membranlarin mineral yapisi lizerindeki
etkisini anlayabilmek i¢in 18 adet numuneye mineralojik analiz (XRD) yapilmistir. Sicaklik

ve kompozisyon degisimi ile elde edilen mineraller tespit edilmistir. Her bir numuneye ait
mineral datalar1 Sekil 9—11°de yer almaktadir.

A Kuvars

O Gehlenit
O Vollastonit
< Kristobalit

M 20-12
)e J\. K20-1200 A

Siddet (au)

A
‘ O oD K20-1150
} | K20-1100
—-—-—-JL_-—») L-"Mv—h/\_--—__..._,._.l'L_.__)L\_.,_h i _.h_ s, M
K10-1200
K10-1150
K10-1100
T T T T T
20 30 90 50 60 0

()

Sekil 9. Farkli sicakliklarda sinterlenen % 10 ve % 20 kalsit iceren numunelerin mineralojik
analizleri
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Sekil 10. Farkli sicakliklarda sinterlenen % 25 kalsit ve % 10 zeolit iceren numunelerin
mineralojik analizleri

A Kuvars
0O Gehlenit
O Vollastonit
< Kristobalit
Lo
A O a A & Z25-1200
-AA—_—J =D S N W ~ A by A
= Z25-1150
E L_.\,J M_}\ A M P W
2
[ Z25-1100
kﬁ_&b—,‘_’w Z20-1200
A A
* Z20-1150
A J\ A - M \. -
‘ , , e A,— ZZO-‘I_IOO W
20 30 40 50 60 70

26 (%)

Sekil 11. Farkli sicakliklarda sinterlenen % 20 ve % 25 zeolit igeren numunelerin mineralojik
analizleri
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Mineral analizlerinde tiim numunelerde yaygin fazlar kuvars ve kristobalit fazlaridir.
Ozellikle seramik filtrelerde dayanim acisindan kristobalit faz1 arzu edilen bir fazdur.
Kuvarsin kristobalite dontismesi 1470 °C’de gergeklesir. Sekil 9’da kalsit grubuna
bakildiginda % 10 ve % 20 kalsit igeren numunelerde sicakliga bakilmaksizin belli bir
miktar 1200 °C’de artis olsa da yiiksek oranda bir kristobalit oran1 yoktur. Sekil 10’da 1200

°C’de sinterlenen ve % 25 kalsit igeren numunelerde ise belirli bir artig goriilmektedir.

Zeolit grubuna bakildiginda 1200 °C’de sinterlenen numunelerde zeolit yizdesine
bakilmaksizin iyi miktarda kristobalit olusumlar1 ger¢eklesmektedir. Dolayisiyla burada en
onemli iki kriter kristobalit olusumu igin zeolit hammaddesi ve 1200 °C sicaklik degerinin

uygulanmasidir. Sicakligin artmasiyla kuvarsin kristobalite doniistimii artmaktadir.

siddet (a.u.)

A A A A Sinterlenmemis toz
_— %...-L_JJ._L_-_)_J_)_._I‘\.

T T T T T T T
10 20 D0 40 50 60 70 80
20 (°)

Sekil 12.Kuvars-zeolit karigimlarimin 1000, 1100 ve 1200 °C'de ogiitiilerek

(sinterlenmemis) ve toz sinterlenmis formlarinin bilesimleri.

Sekil 12°de kuvars-Zeolit karisimlariin sinterlenme 6ncesi ve sonrast mineralojik
analiz sonuclar gosterilmektedir. Artan sinter sicakligi ile kristobilite doniisiimii artmaktadir
ve 1200 °C’ye sinterlenen numune en yiksek kristobilit yiizdesine ulasmistir. San ve ark,
yaptigi bu calismada farkli sicakliklara sinterlenen numunelerde gozlenen kristobilit
doniistim sekil 9’daki K10-K20 numunelerine yapilan analiz sonucuna gore kristobalit

olusumu orani birbirine yakindir fakat Sekil 11°deki Z20 ve Z25 numunelerindeki 6zellikle
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1200 °C’ye sinterlenen numunedeki meydana ¢ikan kristobilit oran daha yiiksektir (San vd.,

2003).

4.2. Mikroyap1 Analiz Sonuglar:

Seramik filtrelerin mikroyap1 goriintiilerinde en 6nemli kriterler homojen bir gézenek
dagilim1 ve yine bolgesel olmayan, diisiik miktarda bir camsi faz olusumudur. Sekil 12 ve
Sekil 13°de ii¢ farkli sicaklikta sinterlenen farkli kompozisyonlardaki 18 adet numunenin
elektron mikroskop goriintiileri yer almaktadir. Sekil 12’den de gortldigii tizere Kalsit grubu
icinde camsilagsmasini tamamlamis camsi fazin kuvars tanelerini en homojen sarmaladigi faz
1200 °C’de sinterlenen ve % 25 kalsit igeren numunedir. Ayrica 1100 °C sicaklikta
sinterlenen numunelerde gozenek c¢aplari irili ufakli iken sicaklik arttikca daha homejen bir

gbdzenek boyut dagilimi ortaya ¢ikmaktadir.

Sekil 13’de zeolit grubu incelendiginde kalsit grubuna goére 6rnegin %10 zeolit iceren
numunede vitrifikasyon slrecinin 1100 °C gibi daha diisiik sicaklikta basladig
goriilmektedir. Gozenek boyutlar1 zeolit iceren ve 1200 °C sinterlenen numunelerde tiim
numuneler icinde en homojen durumdadir. Yine zeolit iceren ve 1200 °C sinterlenen
numunelerde kristallesme en iist seviyededir. Bu durumda mineralojik analiz sonuglari ile

uyusmaktadir.

Ozellikle 1200 °C’de sinterlenen zeolit grubunda zeolit miktarmin kompozisyonda
agitlikga % 25 civarinda kullanilmasi bir seramik membrandan beklenen kristallesmesini
tamamlamis, zeolitin kuvarst tamamen sarmaladigi yeterli ve homojen goézenek iceren

ozellikleri 6n plana ¢ikardig goriilmektedir.
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Sekil 13. Farkli sicakliklarda sinterlenen ve farkli oranlarda kalsit igeren numunelerin
elektron mikroskop goruntileri (sirasiyla a,b,c,d,e.f,g,h,1i: K10-1100,1150,1200, K20-
1100,1150,1200, K25-1100,1150,1200)
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Sekil 14. Farkli sicakliklarda sinterlenen ve farkli oranlarda zeolit iceren numunelerin
elektron mikroskop gorintileri (sirasiyla a,b,c,d,e,f,g,h,1: Z10-1100,1150,1200, Z20-
1100,1150,1200, Z25-1100,1150,1200)
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4.3. Yogunluk Analiz Degerleri

Sinterlenmis ve toz haline getirilmis 18 adet numuneye ait yogunluk 6l¢timleri Tablo

1’de goriilmektedir.

Tablo 1. Farkli sicakliklarda sinterlenen K ve Z serisine ait yogunluk degerleri

Numune Adi Yogunluk (gr/cm?)
K10-1100 1.703
K10-1150 1.679
K10-1200 1.804
K20-1100 1.548
K20-1150 1.786
K20-1200 1.681
K25-1100 1.494
K25-1150 1.720
K25-1200 1.707
Z10-1100 1.758
Z10-1150 1.625
Z10-1200 1.730
Z20-1100 1.614
Z20-1150 1.614
Z20-1200 1.610
Z25-1100 1.587
Z25-1150 1.625
Z25-1200 1.743

Genel olarak 1200 °C sicaklikta sinterlenen numunelerde yeterli yogunlasma
olusmaktadir. Kalsit grubunda 1200 °C sicaklikta sinterlenen numunelerde % 10 kalsit iceren
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numune en yiikksek yogunluk degerinde iken zeolit grubunda zeolitin artmasi 1200 °C
sinterlenen numunlerde en yiiksek yogunluk degerindedir. Normalde sicaklik arttik¢a
yogunluk degerinin artmasi ve gozenekliligin azalmasi beklenir. Ancak yiiksek sicaklik
yeterli mukavemet icin ve kristobalit fazinin olusumu i¢in 6nemlidir. Burada 1200 °C
sicaklikta sinterlenen numunelerden % 20 kalsit igeren ve % 20 zeolit i¢eren 6rneklerin bu
dengeyi iyi sagladiklar1 gériilmektedir. Bununla birlikte ayni1 sicaklik serisinden % 25 kalsit,
% 10 zeolit ve % 25 zeolit igeren Srneklerin de yogunluk degerlerinin % 10 kalsit igeren
ornege gore (1.804 gr/cm®) ¢ok yiiksek olmadiklar1 ve bu numunelerinde dengeli bir
yogunluk goézenek oranini saglayacaklart 6n goriilmektedir. Z20 serileri incelendiginde
sicaklik arttikca yogunluk basta sabit kalarak sonradan diisiis gdstermistir. 1200°C sicaklikta
seri icindeki en diisiik (1.610 gr/cm®) yogunluga inmistir fakat bu durum K10 numuneleri
icin s6z konusu degildir. K10 numunelerinde sicaklik artmasiyla yogunluk artmistir.
Sinterleme sicakliginin yikselmesiyle kristobilite doniisiim artmaktadir ve bununla birlikte

de yogunlugun azaldig1 goriilmektedir.

4.4, BET Analiz Sonuclar

Numunelerde bir seramik membrandan beklenmesi gereken gozenek c¢ap, miktar ve
dagilimmin nasil olmasi1 gerektigi hakkinda en iyi sonuglart BET analizi vermektedir.
Asagida (Sekil 14-20) en diisiik yogunluk degerine sahip olan K25-1100 kodlu numune ile

1200 °C sicaklikta sinterlenen serilerin absorbsiyon izoterm egrileri verilmistir.
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Sekil 15. K25-1100 kodlu numunenin adsorbsiyon izoterm egrisi
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Sekil 16. K10-1200 kodlu numunenin adsorbsiyon izoterm egrisi
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Sekil 17. K20-1200 kodlu numunenin adsorbsiyon izoterm egrisi
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Sekil 18. K25-1200 kodlu numunenin adsorbsiyon izoterm egrisi
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Sekil 19. Z10-1200 kodlu numunenin adsorbsiyon izoterm egrisi
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Sekil 20. Z20-1200 kodlu numunenin adsorbsiyon izoterm egrisi
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Tiim numunelerin izoterm egrileri IUPAC simiflandirmasina gore tip 3 izotermleridir. Her
ne kadar K10-1200 numunesi yogunluk degerlerinde iist siralarda olsa da %10 Kkalsit
ilavesinin 1200 °C’de sinterlenen numune i¢in yeteli gozenek olusturdugunu gostermektedir.
Yogunlugu diisiik olan K25-1100 numunesinin ise 0.9 P/Po relatif basing degerinde yaklagik
0.35 cm®/gr “Iik bir hacme girdigi, yani gézenek miktarinin ayni basing degerinde K10-1200
numunesinden daha diisilk oldugu goriilmektedir. Yani burada yogunluk Ol¢limlerinin
gozenek miktari lizerinde bir etkisinin olmadig1 s6ylenebilir. K10-1200 numunesinin dikkat
ceken bir 6zelligi de yiiksek sicaklikta sinterlenmesine ragmen yeterli gozenege sahip
olmasidir. Tabi yeterli mukavemet de burada dnem arz eden bir konu olacaktir. izoterm
egrileri SEM analizleri ile uyumlu bir sonug¢ vermektedir. Aslinda bir seramik membrandan
beklenen Ozellik gok gdzenek i¢ermesi degil, homojen bir gozenek dagilimi ve yeterli
kristallesme mukavemettir. Bu durum izoterm egrileri ve SEM goriintiileri analiz edildiginde
zeolit igeren ve 1200 °C sicaklikta sinterlenen numunelerde 6n plana ¢ikmaktadir. Ozellikle
bu kristallesme Z25-1200’de 0.9 P/Po basing degerinde 0.05 cm®/gr’lik diisiik basing degeri
ile kendini gostermektedir.
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Dikkat ¢eken bir unsurda kalsit grubunda basing arttik¢a sivinin gozeneklere daha fazla
sizmas1 durumu s6z konusu iken zeolit grubunda gézenek artisinin sabite yakin bir durum
seyretmesi birbirine yakin boyutlu gézeneklerin yani uniform dagilimin daha fazla oldugu
izlemini vermektedir. Bunu daha iyi anlamak igin K10-1200 ve Z25-1200 numunelerine ait
sirastyla Sekil 21 ve Sekil 22°de gozenek boyut dagilimlari incelenmistir.

Z25-1200 numunesi BET analiz sonuglarina gore yiizey alan1 0,212 m? iken K10-1200
numunesindeki yiize alani ise 1,782 m?dir. BET yiizey alanindaki bu artisla birlikte por

caplarinin da orantili olarak arttig1 goriilmustiir.
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Sekil 22. K10-1200 kodlu numunenin gozenek boyut dagilimi
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Sekil 23. Z25-1200 kodlu numunenin gozenek boyut dagilimi
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K10-1200 kodlu numunede gbzenek c¢aplar1 daha genis, Z25-1200 kodlu numunede
ise gozenek caplart daha dar bir aralikta seyretmektedir. Yani izoterm egrileri ve
mikroyapidan da anlasilacagi lizere zeolit igerikli numunelerde gozenekler birbirine daha
yakin boyutludur. Bu durumda seramik membranin filtrasyon islemleri sirasinda daha
homojen siiziilmiis bir kek eldesinin saglanmsi anlamina gelmektedir.

Z25-1200 kodlu numudeki ortalama por ¢apt 109.978 A iken K10-1200 kodlu
numunenin ortalama por ¢ap1 320.978 A olarak 6lgiilmiistiir. Bdylece Z serisi numunelerinde
kristallesme daha fazla meydana gelmesiyle por Gaplarmin K serilerine gore ortalama
degerinin daha diisiik oldugu belirlenmistir. Sekil 21-22°de de goriildiigii izere por ¢ap1 daha
diisiik olan Z25-1200 kodlu numunede gozenek caplart daha dardir, bundan dolay1

mikroyapida daha homojen bir yap1t meydana gelmistir.

4.5. Egilme Mukavemeti

Tablo 2. Tiim numunelere ait egilme mukavemeti sonuglari

Numune Egilme Dayanimi (N/mm?)
K10-1100 8.59
K10-1150 9.27
K10-1200 11.73
K20-1100 11.69
K20-1150 18.30
K20-1200 19.18
K25-1100 13.08
K25-1150 14.51
K25-1200 15.75
Z10-1100 15.47
Z10-1150 19.77
Z10-1200 34.75
Z20-1100 11.02
Z20-1150 16.00
Z20-1200 34.15
Z25-1100 12.89
Z25-1150 17.87
Z25-1200 29.97

Tablo 2’den de goriildiigii iizere K serisine ait en yliksek mukavemet degeri agirlik¢a
% 20 kalsitin kullanildig1 ve 1200 °C sicaklikta sinterlemenin yapildigi numunedir. K
serilerinde her ne kadar sicaklik arttikga mukavemet artsa da yeterli mukavemet degerinin Z
serileri Ozellikle de 1200 °C sicaklikta sinterlenen zeolit igceren numunelerde ortaya
cikmaktadir. Bunun baslica nedenleri z serilerinde yeterli kristallesmenin olusmasidir. Tabi

daha diisiik oranda gozenek igermeleri de Z serilerinde mukavemet artisindaki 6nemli
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nedendir. Birbirine yakin boyutta gdzenek c¢aplar1 gézenek miktarindan daha 6nemli bir
husus oldugu i¢in mukavemet taviz verilmemesi 6nem arz eden bir konudur.

Darunee ve ark., kaolen, silika ve kalsit hammaddelerinden meydana getirilen
filtrelerdeki ¢esitli kompozisyonlarin numuneleri 1200°C’ye sinterlenerek ortalama
mukavmetleri 28-30 MPa arasina ulasmaktadir. Emani ve ark., kuvars, kaolen ve kdpurtiici
olarakta kalsiyum karbonat kullanilan numunelerin 900 °C sinterlenmesiyle egilme
mukavemeti 7-11 MPa degerindedir. Bu ¢alismada Tablo 2’den (Z220-1200) agirlik¢a %20
zeolit igeren ve 1200°C’ye sinterlenen Kuvars-Zeolit-Kaolen numunesinin egilme dayanimi
diger numunelere kiyasla en yiiksek degeri olan 34.15 MPa’dir ve diger literatiirlerden alinan
sonuglara kiyasla bu deger diger ¢aligmalardaki numunelerin egilme dayanimindan daha
yiiksek bir mukavemete ulastigr goriilmiistiir. K10 numunelerindeki farkli sicakliklardan
1100, 1150 ve 1200°C’de alinan dayanim degerleri 8,59-11,73 MPa arasindadir ve
calismadaki en diisitk dayanim deger araligindadir. Farkli literatiirlerde olan kuvars, kaolen
ve kopilirtiicli olarakta kalsiyum karbonat kullanilan numunelerin dayanim araligina yakin

bir degere ulagmustir.

29



BESINCi BOLUM BOLUM
SONUC VE ONERILER

5.1. Calisma Sonuc¢lar:

Calismanin sonucunda elde edilen bulgulara gore zeolit hammaddesinin kuvara ile
bir araya gelerek hem yeterli otanda goézenek hem de diisiik sicaklikta kristobalit fazi
olusturdugu goriilmektedir. Ozellikle zeolit iceren ve 1200 °C sicaklikta sinterlenen numune
yeterli mukavemet, yeterli kristobalit ve uniform boyutlu gézenek ¢ap1 ile membran tiretimi

icin oldukca uygun 6zelliklere sahiptir.

Zeolitin bu ¢aligmada kullanilan kompozisyonlarina bagli olmaksizin membran igin
gerekli Ozellikleri olusturdugu sdylenebilir. Burada 6nemli olan zeolit hammaddesinin
kullanilmas1 ve bu hammaddenin 1200 °C sicaklikta sinterlenmesidir. Normal sartlar altinda
1470 °C sicaklikta olusan kristobalit faz1 zolitin etkisi ile kuvarsin kristobalite doniistimiinii

daha diisiik sicaklikta saglamaktadir.

5.2. Oneriler

Calismada o6zellikle zeolit icerikli kompozisyonlardan elde edilen seramik
membranlarin filtrasyon islemine maruz birakilarak membran tizerinde elde edilen keklerin
gozenek ve tane boyut dagiliminin incelenmesi alttaki membranin gézenek dagilimi ve

homojinetisi hakkinda da destekleyici bilgi saglayabilir.

Zeolitin kriatobalitn olusum sicakli§ini diisiirmedeki ana mekanzimasi derinlemesine

arastirilmal1 kalsitin ne i¢in bu etkiyi yapmadigi deneysel yontemlerle incelenmelidir.
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