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Ozet —Bu galismanin amac1, Al,O3 ve SiO; kaynagi olarak seramik {iretiminde kullanilan 5 farkli kaolenin jeopolimer iiretiminde
kullanilabilirliginin arastiriimasidir. Bu amagla beraber dgiitiilen kaolen-NaOH karigimlari su ile birlestirilip preslenmistir. Taze
jeopolimerlere farkli (40, 80 ve 120°C) sicakliklarda kiir uygulanmustir. Kiir sonrasi sertlesen jeopolimerlerin birim hacim agirlik,
ultrases hizi, basing dayanimi testleri ve XRD, SEM-EDX analizleri yapilmigtir. SEM-EDX analizlerinde kaolen taneleri
yiizeylerinde olusan jeopolimerlesme net olarak gdriilmiistiir. Tane-tane baglarinin olusan jeopolimerik yapi ile gliclendirilmesi
sonucu en yiiksek dayanim yaklagik 55 MPa olarak elde edilmistir. En yliksek dayanimi veren kaolenin ham dzelikleri ve bu
kaolen ile yapilan jeopolimerin mineralojik ve igyap1 6zelikleri detayli olarak ¢alisilmistir. Calismada jeopolimer tiretimi igin
her kaolenin uygun olmayacagi bu nedenle de kaolen Orneklerinin jeopolimerizasyon mekanizmalarinm incelenerek
kullanilabilecegi goriilmiistiir.

Anahtar kelimeler — Jeopolimer, Kaolen, SEM-EDX, Basing dayanimi

Usability of Kaolins in Geopolymer Production

Abstract — The purpose of this study is to investigate the usability of 5 different kaolin used in ceramic production as a source
of Al,Os and SiO; in geopolymer production. For this purpose, co-grinded kaolin-NaOH mixtures were combined with water
and pressed. Fresh geopolymers are cured at different temperatures (40, 80 and 120°C). Unit weight, ultrasonic pulse velocity,
compressive strength tests and XRD, SEM-EDX analyzes were performed on hardened geopolymer samples. Geopolymerization
on kaolin grain surfaces was clearly seen in SEM-EDX analysis. As a result of the strengthening of the grain-grain bonds with
the geopolymeric structure, the highest strength was approximately 55 MPa. The raw properties of kaolin which gives the highest
strength and the mineralogical and internal structures of geopolymer made with this kaolin were studied in detail. In this study,
it was observed that not every kaolin would be suitable for geopolymer production and therefore geopolymerization mechanisms
of kaolin samples could be analysed before using.

Keywords — Geopolymer, Kaolin, SEM-EDX, Compressive strength
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1.GIRIS

En Onemli yap1 malzemelerinden beton, yiiksek
basing dayanimi ve performansindan dolay: yilda
yaklagik 10 milyar tondan fazla iiretilmektedir [1-2].
Beton iretiminde kullanilan ¢imento tek basma
diinyadaki toplam CO; salimimmin ~% 5-8’ini
olusturmaktadir. Bu durum ¢evre kirliligini de
beraberinde getirmektedir [3]. Cevre Kkirliligini
azaltmaya yonelik alternatif baglayici malzeme
arayigi, jeopolimerlerin ¢ikis noktast olmustur.
1950’1 yillarda Glukhovsky ilk inorganik esaslh
jeopolimeri {iretmis ve bu jeopolimere aktive
¢imento ismini vermistir [4].

Jeopolimerler; tasiyict ve tastyict olmayan yapi
malzemelerinde, yiiksek sicaklifa dayanikli panel
iiretiminde, yol kaplamalarinda,
iyilestirmede, ugak endiistrisi ve niikleer santrallerde
kullanilmaktadirlar [5]. Davidovits 1980’lerde
jeopolimer tretiminde kaolen ve alkali silikatlar
kullanarak kisa siirede sertlesip mukavemet kazanan
yiiksek dayanimli geopolimer malzeme {iretimini
gerceklestirmistir [6].

zemin

Bu ¢alisma dogrultusunda kullanilan kaolenin genis
pH araligina sahip olmasi, aktif bir malzeme
olmamasi, yumusak ve aginmaz yapismin olmasi,
elektrik ve 1s1 iletkenliginin ¢ok diisitk olmas1 ayrica
biinyesinde bol miktarda Al ve Si bulundurmasi
jeopolimer tiretiminde gozleri kaolene gevirmistir
[7]. Jeopolimer, dogal minerallerin kimyasal ve
kristal yapilarinin  degistirilip yeni malzeme
tretilmesidir. jeopolimer iretiminde Si ve Al
oksitlerinin ¢6ziinmesinde aktiflestiricilere ihtiyag
duyulmaktadir. Bunun i¢in en yaygin aktiflestiriciler
olarak; Sodyum Hidroksit, Sodyum Silikat,
Potasyum  Hidroksit ve Potasyum  Silikat
kullanilmaktadir [8]. NaOH ¢ozeltisinde AIP* ve Si%*
iyonlarmnin ¢6ziinmesi diger aktiflestiricilere oranla
daha iyidir [9]. Bu yiizden NaOH’m geopolimerin
yapisina ve basing dayanimini arttirmaya yonelik
etkisi fazladir. Ayrica, NaOH jeopolimerizasyon
sirasinda, kati parcaciklar1 bagladigi gibi ¢oziinmeyi
de olumlu yonde etkiler [10]. Bu yiizden ¢alismada
aktiflestirici olarak NaOH kullanilmigtir.

Tokyay ve Ayturan (2010) [11] ¢aligmalarinda,
sodyum hidroksit kullanarak jeopolimer
iiretmislerdir. Urettikleri jeopolimere 48 saat
boyunca 65°C’de kiir uygulamislardir. Boylece
jeopolimer malzemelerde 2.3-39.6 MPa arasi basing
dayanimlar1 elde etiklerini belirtmislerdir. Diger bir
calismada ise 8§ molar Sodyum Hidroksit ile aktive
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edilen kaolenler 85°C’de 20 saat boyunca kiire tabi
tutulmustur. Bu kiir sonras1 bir giinliik basing
dayanimlarinin  70-80 MPa arasinda degisen
degerlerde oldugu belirtilmistir [12]. Giiniimiizde
gelinen noktada ise, jeopolimer malzemelerin
yiiksek ve erken dayanimli, siilfat ve asitlere karsi
direncli, ¢cevre dostu malzeme olduklar1 ve normal
portland  ¢imentosuna  alternatif  olduklar1
goriilmektedir [13]. Ayrica hammadde olarak
dogada kolay bulunmasi, iiretim swrasinda yiiksek
enerji tiiketimine ihtiyag duyulmamasi, basit iiretim
yontemlerinin  olmasi, kisa siirede dayanim
kazanmasi, ¢imento ile {iretilen betonlarla
kiyaslandiginda %80 daha diisiik rétreye sahip olup
dis etkenlere ve sicakliga karsi dayanikli olmasi,
diisiik 1s1l ve elektrik iletkenlik 6zelliklerinin olmasi
jeopolimer malzemeleri daha onemli bir yere
getirmigtir [14].

Jeopolimerlerin; yiikksek mukavemet, 1siya karsi
direng ve kisa siirede dayanim kazanmasi atik
aritmada, yangin dayanim malzemelerinde, yapi ve
askeri mithendislikte, biyo-malzemelerde
kullaniminin 6niinii agmugtir [5].

2. DENEYSEL CALISMA

Bu caligma kapsaminda kaolen jeopolimer tozlari
iiretilmesi hedeflenmistir. Bu dogrultuda denenecek
5 farkli kaolenin (fran Kaoleni (K1), Ukrayna
Kaoleni (K2), CC31 Kaoleni (K3), A-130 Portekiz
kaoleni (K4) ve Grolleg kaolenlerinin (K5)
karakterizasyonu yapilmustir. K1... K5 agirlik¢a 4 e
1 NaOH ile beraber toplam 30 dk ogiitiilerek
(Gabbrielli Mill-2B jet degirmende 15 dk 6giitme 10
dk bekleme 15 dk 6giitme ) 5 farkli kuru jeopolimer
tozu elde edilmistir. Bir giin bekletilen jeopolimer
tozlar1 % 3 su ile karistirilarak 30 mm ¢apl silindir
kaliba 40 gr yerlestirilerek 12 ton kuvvet ile
preslenip 5 farkli taze jeopolimer iretilmigtir. Taze
jeopolimerlere 40, 80 ve 120°C’de %40 bagil nemde
24 saat etiiv kiirii uygulanmuistir.

Jeopolimerler iretildikleri kaolen dikkate almarak
kodlanmig (K1J, K2J... K5J) ve hem taze hem de
sertlesmis birim hacim agirlik (swrasiyla TBHA,
SBHA), ultrases gegis hizi1 (USGH), basing dayanimi1
(ylikleme hiz1 1.5 MPa/sn) testleri, igyap1 (Taramal
Elektron Mikroskobu (Scanning Electron
Microscopy) (SEM), Enerji yayilimli X-Isim1 Analizi
(Energy Dispersive X-Ray Analysis) (EDX)) ve
mineralojik analizleri (X 1gm1 kirmim desenleri) ( X-
Ray Diffraction) (XRD) yapilmistir.
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Cizelge 2.1 Kaolenlerin ham yogunluk ve XRF analizleri

(agirlikga oksit %)
Seri SBHA KK  SiO, Al,O; Fe,O3 TiO; CaO MgO Na;O KO SO3
K1 1.60 13.69 47.36 34.86 1.10 0.86 0.18 0.05 0.17 1.49 0.26
K2 177 11.39 57.01 24.26 0,87 2.38 0.28 0.40 2.75 0,33 0.33
K3 171 12.04 47.06 37.14 0.79 0.04 0,07 0.05 0.24 2.52 0.05
K4 177 1247 46.28 38.04 1.18 6.56 0.04 0,05 0.12 1.21 0.11
K5 156 12.17 46.86 37.74 0.83 0.06 0.09 0.05 0.10 2.00 0.12

*KK: Kizdirma kayb1

Jeopolimerlerde genel oksit icerigi silikat olmakla
birlikte silikatla beraber dogada aliiminyumla
birlikte olusan aliminyum silikat yapilarin varhig
yaygindir. Kaolenlerde silikat ve aliiminyum
kaynagr olarak ucuz ve uygun hammadde
kaynaklaridir. Calismada kullanilan kaolenlerin
(Cizelge 2.1) jeopolimer yapinin olusumunda gerekli
aliimina (% 25-38) ve silis i¢erigine (% 46-60) sahip
oldugu  goriilebilmektedir.  Kizdirma  kaybi
degerlerinin %12-14 araliginda oldugu; kiiciik bir
miktar organik madde diginda bu miktarmn killerin
kristal suyu oldugu soylenebilir. K2’de, sodyum
oksit; K3, K4 ve K5’te ise potasyum oksit icerigi
daha yiiksektir.

3.SONUCLAR VE TARTISMA
3.1 TARAMALI ELEKTRON MiKROSKOBU

Taramali elektron mikroskobu (SEM), malzemenin
mikro yapisinda meydana gelen degisimleri
gozlemlemek iizere kullanilan bir analiz yontemidir.
Bu analizde cihaz goriintii elde etmek i¢in numune
yiizeyi ile fiziksel etkilesim sonucu ortaya ¢ikan
sinyalleri toplar ve c¢esitli detektorlerle inceler. Bu
caligma kapsaminda SEM’de goriintii elde etmek
icin ikincil elektron (secondary electron (SE))
yontemi kullanilmigtir. Caligmada nihai olarak en iyi
sonucu veren Iran kaoleninden elde edilen
orneklerden FEI NOVA NANOSEM 650 cihazi
kullanilarak SEM goriintiileri elde edilmistir.

Killerin tane boyutlarinin birka¢ mikron civarinda
oldugu, tabakali  yapiya sahip  olduklari
goriilmektedir. Basing dayanimi en yiiksek olan K1J
kodlu kaolenle iiretilen jeopolimerlerin 80°C
sicaklikta kiir uygulanmig drneklerinin mikro yapi1
gorlntiileri  Sekil 3.1°de  verilmistir. Yapilan
calismalarda en 1iyi basmng dayanimini veren
orneklere 80°C’de kiir uygulandiktan sonra dort
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farkli biiylitme oraninda mikro yap1 goriiniimleri igin
SEM analizleri yapilmis ve elde edilen goriintiilerde
yapraksi tanelerin birbirine yapigarak topaklanma
seklinde bir araya geldikleri belirlenmistir.

Mikro yap1 goriiniimiinde yapraksi ve katmanli
tabakali taneler bulunmakla beraber bu tanelerin
arasmda da yer yer bosluklarinda oldugu
belirlenmistir. Iri yaprak seklinde tabakali yaklasik 1
um boyutundaki tanelerle birlikte daha kiiglik
tanelerinde bu yapraksi plakalar arasinda yer aldigi
tespit edilmistir. Ayrica yapraksi yapidaki plakalarin

birbirine baglanarak ara bolgelerinde baglayici faz
olusturdugu belirlenmistir.
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Sekil 3.1. K1J (80°C’de kiir), farkli biiyiitme oranlarinda ( 25 000
(a), 100 000 (b), 50 000 (c) ve 200 000 (d) x ) elektron mikroskobu
goriintiileri

Jeopolimer 6rneklerinin mikro yapi analizlerinde
belirlenen taneler ve baglayici ara fazin (jel yapisi)
icerdigi elementlerin tespit edilmesi amaciyla EDX

(Enerji  Sacilimli  X-Ismnlar1  Spektrofotometre)
analizi yapilarak, elementlerin oranlar1
belirlenmistir. Kaolen tanelerinin kenarlarinin

asinmis olmasi ve diizgiin altigen sekilde olmamasi
kaolenin taginmis ikincil olusum kaolen oldugunu
gostermektedir (Sekil 3.2).
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Sekil 3.2. K1J kodlu kaolenli jeopolimerin EDX goriintisii.

Sekil 3.2°de K1J kaoleni ile hazirlanan jeopolimer
orneklerin mikro yap1 analizinde taneler ve taneleri
baglayan ara bolgede bulunan baglayici ara fazin
yiizeyinden farkli noktalardan c¢ekilen EDX
analizleri Sekil 3.3, Sekil 3.4 ve Sekil 3.5°de
verilmigtir. Lloyd vd., 2009) [15] mikro yap1
analizlerinde taneleri saran jeopolimer baglayici bir
tabaka olustugunu belirlemislerdir. K1J kaoleniyle
hazirlanan jeopolimer drneklerinde de benzer olarak
kaolen tanelerinin yiizeyinde baglayici bir tabaka
olusumu oldugu ve kaolen taneciklerini birbirine
baglayarak malzemenin basing dayamimlarini
artirdig1 belirlenmigtir. Kaolen taneleri iizerinde
yapilan analizlerde bu baglayici yapinin aliminyum
ve silika agirlikli oldugu; beraberinde sodyum ve
potasyum bulundugu belirlenmistir.

Cakal

kKB
K Kal,
v 2

%o 13 6 39 52 65 7% 91 104 u? 130

Fe KalFe K31

Lecddd  19Cnts  9670keV  Det Octane Plus

Sekil 3.3. Sekil 3.2°de K1J kaolenli jeopolimerde segilen alan
1’nin elementel analizi.
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Sekil 3.4. Sekil 3.2°de K1J kaolenli jeopolimerde segilen alan
2’nin elementel analizi.
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Sekil 3.5. Sekil 3.2°de K1J kaolenli jopolimerde segilen alan
3’nin elementel analizi.

Sekil 3.2°de  SEM  elektron
goriintiilerinde farkli bolgelere uygulanan elementel
analiz sonuglarmin oksit olarak oranlar1 Cizelge 3. 1’

mikroskop

de verilmistir. AlO3; orani agirlikca % 30,87 ile
%31,89 arasinda degisirken SiO2’nin oran1 agirlikga
%44,89 ile %48,39 arasindadir. NayO oranma
bakildiginda ise %14,58 ile %17,79 aras1
oranlardadir. Fe;O3 oranin %0,88 - %1,18 arasinda,
CaO oraninin %2,92 - %3,58 arasinda, K>O oraninin
ise %1’in altinda oldugu goriilmektedir. Tanelerin
yizeyinde jeopolimer iiretmek igin kullanilan
sodyumun tanelerin yilizeyinde kaplandig1 ve
tanelerin yiizeyinde jeopolimerizasyon
mekanizmasmin olustugu belirlenmistir. K1J’de
basing dayanimmin yiiksek olmasinda bu tanelerin
yiizeyinde olusan jeopolimerizasyon ile olusan
baglayici ara yilizey olusumu ile tanelerin birbirine
daha saglan baglandigi ve basing dayanimlarinin
arttig1 diisiiniilmektedir.

Cizelge 3.1. K1J EDXlerinde goriilen agirlik¢a oksit oranlar.

Oksitler Alan 1 Alan 2 Alan 3
Al203 31,89 31,71 30,87
SiO» 47,66 48,39 44,89
K20 0,64 0,43 0,53
Na20 14,78 14,58 17.79
CaO 3,51 3,58 2,92
Fe203 1,04 0,88 1,18
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3.2 X-ISINI KIRINIMI DESENI ANALIZI (XRD)

Hammadde ve jeopolimer numunelerin mineralojik
olusumlarini irdelemek, amorf ve kristal fazlarini
tespit etmek amaciyla X- 1gm1 kirinim deseni (XRD)
¢ekimiyle faz analizleri yapilmistir. Rigaku-Rint
2000 Japon marka Miniflex Model X- Isinlart
Difraktrometresi XRD cihazi kullanilmis olup Cu-
Ko X- 151n1 kaynagiyla ¢ekimler gerceklestirilmistir.
Analizler ¢ekim araligi 260 = 2°-90° ve tarama hiz1
2°/dk. olacak sekilde yapilmistir. Kaolinlerden elde
edilen faz parametrelerini gosteren Sekil 3.6’de
XRD’leri verilmistir.

Faz analizlerinde kuvars, kaolinit, illit/muskovit ve
feldispat olusumlari gozlemlenmistir. Ana pik olarak
kuvarsin olusumu ve yaninda feldspat olusumlarini
Sekil 3.6’da 25-27°’lerde gérmek miimkiindiir.
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Sekil 3.6. iran-1 (K1J), Ukrayna (K2J), CC-31 (K3J), A-130
(K4J), Grolleg (K5J) kaolenlerine ait XRD paternleri.

Jeopolimerlesme sonrasit elde edilen KJ1 kodlu
ornekte ise meydana gelen; amorf fazla birlikte
muskovit ve kuvars faz olusumlar1 Sekil 3.7’de
verilmektedir. Ancak amorf fazin pik siddetinin
yiksek olmadigi belirlenmistir. Ham kaolenle
iiretilen jeopolimerde kaolinit, muskovit, kuvars
yaninda ortoklaz piklerinin arttif1 6zelliklede 14
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derecedeki iki-teta agisindaki pikin (020) ve (110)
Miller indislerini yansitan pik siddetinin arttig1
belirlenmistir. Ortoklaz piki feldspat ortoklaz+albit
beraberinde pikleri yansitmaktadir.
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Sekil.3.7 Jeopolimerizasyon sonrasi K1J kaolenine ait XRD
paterni.

3.3. BIRIM HACIM AGIRLIK ANALIZLERI

Jeopolimerlerin taze birim hacim agirliklar1 (TBHA)
degerleri, K1J igin 1,60 gr/cm®, K2J: 1,77 gricm?,
K3J: 1,71 grlcm?, K4J: 1,77 gr/cm®, K5J: 1,56 gr/cm®
olarak belirlenmistir. Jeopolimerler kiir sonrasi
sertlestikten sonra en yiiksek sertlesmis birim hacim
agirlik degerleri (SBHA) 80°C kiir uygulanan
serilerde goriilmiistiir. En yiiksek SBHA ise 80°C
kiir uygulanan K1J°de (2.04 gr/cm®), ve en diisiik
SBHA 40°C kiir uygulanan K3J’de (1,66 gr/cm®)
gOrilmiigtiir.

Cizelge 3.2 Birim Hacim Agirlik (gr/cm?)

KUR SICAKLIGL °C K1J K2J K3J K4J K5J
40 189 1.77 166 177 1.89
80 204 183 1.80 1.83 1.83
120 189 171 177 177 183

3.4. ULTRASONIK TEST ANALIZLERI

Jeopolimerlerin hazirlanmasi asamasinda kullanilan
su, islenebilmede kolaylik saglamakta ve
jeopolimerin kiirlenmesi ve kurumasi sirasinda
jeopolimer igerisinde siireksiz bosluklar birakarak
jeopolimeri terk etmektedir [16-17]. Kiir sicakliklart;
reaksiyon gelisimi ve reaksiyon sonucu jeopolimer
miktarmi etkiledigi i¢in toplam bosluk miktar1 ve
buharlagmay1 etkiledigi igin bosluklardaki su
miktarmi  etkilemektedir. Ultrases dalgalarmin
malzeme, bosluk veya ve bosluklardaki sudan gegis
hizlar1 (USGH) degismektedir. Dolayisiyla her kiir

777

sicaklig1 i¢in jeopolimer serilerinin USGH gore ayr1
ayri degerlendirilmelidir [18].

Farkli sicakliklarda kiir uygulamasi yapilan
kaolenlerin  kullanim1 ile firetilen jeopolimer
orneklerinin  USGH  degerleri Cizelge 3.3’de
verilmigtir. USGH en yiiksek 80°C’de kiirlenen
jeopolimerlerde (2,61-3,03 km/sn) bulunmustur. Ses
dalgalari en yavas 120°C’de kiirlenen K4J
numunesinde (1,20 km/sn) ilerlemistir. En yiiksek
USGH; 80°C’de kiirlenen K1J numunesinde (3,03

km/sn) elde edilmistir.

Cizelge 3.3 Ultrases gecis hizlar1 (km/sn)

KUR SICAKLIGI, °C  K1J
40 2.03
80 3.03
120 1.84

K2J
2.65
2.82
244

K3J
2.09
2.71
2.50

K4J
2.70
2.87
1.20

K5J
1.97
2.61
2.59

3.5 BASINC DAY ANIMI

Basing dayanim testleri TS EN 12390-3’¢ gore
yapilmis, sonuclar Cizelge 3.4’te gosterilmistir.

Cizelge 3.4 Basing dayanimi (MPa)

KUR

SICAKLIGI, °C K1) K2J K3J K4J K5
40 14,80 37,97 23,50 35,99 27,45
80 53,38 48,88 4542 47,67 35,67
120 3791 30,22 36,06 38,33 28,15

Farkli kaolenler ile ve farkli kiir sicakliklarinda
retilen jeopolimerlerin basing dayanimi degerleri
(TS-EN 196) Kkarsilastrilmistir [18]. Hazirlanan
jeopolimer orneklerinin kiir sicakligma baglh basing
dayanim degerleri Cizelge 3.4’te verilmistir. En
yiiksek basmng degerlerinin 80°C kiir sicakliginda
oldugu belirlenmistir. 40°C kiirleme sonrasi en
yiiksek basing dayanimi K2 6rneginde yaklagik 38
MPa ve K4 oOrneginde 36 MPa degerleri
belirlenmistir. Kiirleme sicakligi 80°C oldugunda en
yiiksek basing dayanimi 53 MPa ile K1J 6rneginde,
120°C kiirleme sonrasinda ise 38 MPa degeriyle K1
ve K4 Orneklerinde tespit edilmisgtir. Ham
kaolenlerle hazirlanan jeopolimer drneklerinde en
yiikksek basmng dayanimi degerleri 80°C kiirleme
sonrasi elde edilmistir. Bu sicakligm ham kaolenli
jeopolimer  oOrneklerin  hazirlanmasmda
oldugu belirlenmistir.
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