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OZET

BIR SOL-JEL RECINESININ HAZIRLANMASINA YONELIK YONTEM

Fenolik bilegikler ve aldehitlerden sol-jel reginelerinin hazlflnmashb yonelik iglemler
acKlanmaktadE]l Islem, depolama kararll@dolan s Jara madde olusturmak amacia
hidroksillenmis benzen ve katalizériin bir aldehidle reaksiyona sokulmasmhlicermektedir.
Depolama kararl[fColan ara madde, sonrasiida ara maddenin bir hidroksillenmis benzen ve
katalizdrler reaksiyona sokulmasVasEdsyla, daha sonra monolit veya partikiil bigiminde sol-
jel regine Gretmek igin bir islemde kullanImadan 6énce bir stire boyunca depolanabilmektedir.
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ISTEMLER

1. Bir sol-jel reginesinin hazllanmasbh yonelik yontem olup, ydntem asagldikileri

icermektedir:

bir reaksiyon kablma birinci hidroksillenmis benzen ve bir birinci bazik katalizérin
verilmesi;

birinci s Jreaksiyon karGmnn olusturulmasCamachda reaksiyon kabbb bir
aldehidin verilmesi;

birinci hidroksillenmis benzenin bir kismbltiiketmek icin yeterli bir zaman aral@]
boyunca birinci shd deaksiyon karlsIm ol reaksiyona sokulmas(]

bir viskoziteye sahip depolama kararlll@olan bir skIJara madde olusturmak
amachda birinci sireaksiyon karmnha ikinci asit katalizoriinin ilave edilmesi;
burada depolama kararlllflJolan sl Jara madde, 2°C ila 25°C arasiidaki bir
slcaklkta en az 3 glin boyunca kararlCblurken, 25°C'de Brookfield viskozitesi ile
Olclldigi Gizere, viskozitede % 100'den daha az bir dedisim sergilemektedir;

ikinci siv[teaksiyon karEimnlCblusturmak amaclyla depolama kararlllfColan skl ara
maddeye ikinci hidroksillenmis benzenin verilmesi; ve

ikinci reaksiyon karlsImninl bir kaba aktarlhasClve sol-jel recinesi olusturmak
amaclyla 45°C ila 95°C'lik bir slchklkla kirlenmesi;

veya asagldakileri icermektedir:

bir reaksiyon kabbb birinci hidroksillenmis benzen ve bir birinci bazik
katalizorlin verilmesi;

birinci skl Feaksiyon kar(Simnlnl olusturulmasChmacka reaksiyon kabba bir
aldehidin verilmesi;

birinci hidroksillenmis benzenin bir klEmnCkiketmek i¢in yeterli bir zaman
arallglboyunca birinci sidleaksiyon kar[SIoh reaksiyona sokulmas[]

bir viskoziteye sahip depolama kararllifl_blan bir siZ[Cara madde olusturmak
amaclyla birinci reaksiyon karlsim(nh ikinci asit katalizérunin ilave edilmesi;
burada depolama kararlI§lblan sk Ara madde, 2°C ila 25°C arasaki bir
slchklkta en az 3 gin boyunca kararlCblurken, 25°C'de Brookfield viskozitesi
ile dlglildiigui (izere, viskozitede %100°den daha az bir degisim sergilemektedir;
ikinci sl Feaksiyon karSImMml blusturmak amaclda depolama kararlIBblan

sivl ara maddeye ikinci hidroksillenmis benzenin verilmesi;
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burada birinci hidroksillenmis benzen ve ikinci hidroksillenmis benzenin toplam
miktarnlnl %85 mol kadarl Kl klsim[Ifenol icermektedir; ve
parcackl[bigimde sol-jel reginesi olusturmak igin yeterli olan zaman aral@lC]

boyunca ikinci slv[ feaksiyon karsln nlinl calkalanmas]

. Birinci hidroksillenmis benzenin fenol icerdidi ve ikinci hidroksillenmis benzenin rezorsinol

icerdigi istem 1’e gore yontem.

. Birinci hidroksillenmis benzenin esasen fenolden olustugu ve ikinci hidroksillenmis

benzenin esasen rezorsinolden olustugu istem 2'ye gdre yontem.

. Aldehidin %20 ila %75 oranlnda aldehid tiiketmek icin yeterli bir zaman arall@lboyunca

reaksiyonun Elyaymasmlontrol etmek igin verildigi istem 1’e gore ydntem.

. Birinci ve ikinci hidroksillenmis benzenin toplam[nlnl aldehite olan molar oran@ldl 0.20 ila

0.75 oldudu istem 1’e gore yontem.

. Sol-jel reginesinin 50°C ila 100°C'lik bir sichklkta kiirlendigdi istem 1'e gdre yontem.

. Askldh kalan skIdreaksiyon besiyerinden sol-jel recinesinin izole edilmesi adhibdan

yoksun olan istem 1’e gore ydntem.

. Birbiriyle karGtclamaz veya ¢dziinmez reaksiyon fazlariodan yoksun olan istem 1'e gére

ybntem.
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TARIFNAME

BIR SOL-JEL RECINESININ HAZIRLANMASINA YONELIK YONTEM

BULUSUN ARKA PLANI

TEKNIK ALAN

Bulug, recinelerin (retilmesiyle ilgilidir. Bulug, 6zellikle, sol-jel reginelerinin {retilmesiyle
ilgilidlir.

ONCEKI TEKNIK

Sol-jel reginelerinin iretimi, polimerlerin jellesmesi slkdsidaki denetim eksikliginden dolay
zor olabilmektedir. Bir sol-jel tGretmek icin gerekli olan polimerizasyon, daha fazla islenmesi
zor olan bir bicime vyol acabilmektedir. Fenollerin ve aldehidlerin konvansiyonel sol-jel
polimerizasyonlariiida, mevcut teknolojinin sol-jelin kapsamlOidare gerektiren monolit
seklinde olusturulmasihl gerektirmesinden dolayd kiiglik partilerin  yaplfhas( sklKla
gerekmektedir. Bu, ekonominin sklKla 6lglsiinde bulundudu ticari uygulamalarda arzu
edilebilir olmayabilmektedir. CN 14627323 sayllPatent Dokiiman[] aldehidin iki fenolle
yogunlasticlthas Cvasiasiyla kompozit karbon aerojellerin hazldanmashiChagklamaktadE] Bu
dokiiman, ézellikle karbon aerojelin karbon yogunlugunun, karstirIan kresol ve formaldehidin
polimerizasyon igleminde katalizbrin konsantrasyonu ve ara rezorsinol miktarnlnl
degistiriimesi vasfasila kontrol edilmesini ve ayarlanmashibcKklamaktad] Spesifik ylizey
alan[ve gbzenek boyutu daglbh(dyani bir solisyon haline gelen belirli orandaki aglikl(]
kar(sIkl kresol, rezorsinol, formaldehid ve uygun miktarda katalizére gore soliisyon, [Slak jel
elde etmek icin sol-jel isleminden sonra esit bir sekilde karstirIhaktadll Islak jeller, aseton
solvent ile degistirilmis ve atmosferik bashktta kurutulmus ve bunu takiben, farklC
karakteristik parametrelere sahip komiir jelleri hazltlamak amachda inert kosullar altbda
komdrlestirme iglemi yaplIhistlrl Komirlestirme islemi, Elak jellerin 900°C'ye [Elthasl e
daha sonra bu slchkl@Inl 60 dakika boyunca korunmasbiCherektirmektedir. Kémirlestirilmis
lak jellerin pargackl[bicimde oldugu tarif edilmemistir. US 2004/0241237 say[IUS Patent
Dokiiman[d bir jel olusturmak igin bir sclventte hidroksillenmis benzenin aldehidle
karstlcIhasnllgeren, belirlenmis gdzenek dokusuna sahip bir organik jelin hazldanmashh

yonelik bir ydntemi aglklamakta, sb6z konusu yontem, jelin dokusunun, baslanglg]
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malzemesinin pH degerinin ayarlanmasCaraclfilyla diizenlenmesi ile karakterize edilmektedir.
Bu dokiuman, baslangll] malzemesine metal tuzunun ilave edilmesi ile karakterize edilen,
belirlenen gozenekli dokuya sahip organik jelin hazianmashh yoénelik ydntemi
acklamaktad[r] Mevcut bulusun metal tuzu, dogrudan hidroksillenmis benzenle veya dolayl[]
olarak kompleks olusturma maddesi ile yapldan kompleks olusturma iglemi araclila
gOzulebilir hale getiriimekte veya secilen bir sclvent icinde hidroksillenmis benzen-aldehid
soliisyonunda ¢dziinebilmektedir. Bu islem aracllilila lretilen gézenekli karbon malzemeler,
1 mm kalbl@ndaki plaka gibi monolitik malzeme olmakta ve parcackld bicimde
olusturulmamaktadcl JP 2007/254686 sayllPatent Dokiiman[Jreaksiyon sablonlarChlarak
katyonik sirfaktantlar araclfyla olusturulan miseller veya vezikiiller kullan@@rak polimer
partikillerinin - olusturulmasl] a¢klamaktadltl Bunun aksine mevcut bulus, parcackl]
bicimdeki sol-jel recineleri olusturmak amachda calkalama araclarkullanmaktadlt]l Bu
dokiiman, formaldehid ilave edilirken rezorsinol, sodyum hidroksit katalizord,
setiltrimetilamonyum bromir sirfaktant[] mesitilen (hidrofobik molekdller), terbitanol
(amfilik molekiiller) ve su sollsyonunun kartiihas[ve daha sonra soliisyonun 24 saat
boyunca 90°C've [SKlthasOklemini acklamaktadt] Bu islem, istenen Grind Uretmek amachda
reaksiyon karGIm Ol blusturmak icin, mevcut bulusta bulunmayan bir siirfaktant@ ve ayn
zamanda didger bilesenlerin mevcut olmashl gerektirmektedir. Daha sonra soliisyon, bir kat[]
urtin olusturmak igin santrifijlenmekte, ykhnmakta ve kurutulmaktad(r] Buna kars(kl mevcut

bulus, calkalama islemi vastaskya bir parcaclkl(bicimdeki sol-jel recinesi olusturmaktad(r)

Teknikte blyik fenolik aldehid sol-jel recine partilerinin Gretilebilmesi arzu edilebilmektedir.
Ozellikle teknikte bu tiir buyiik partilerin yapIhasCarzu edilmektedir. Imalat, paketleme ve
icra etmek icin sol-jelin monolit bicimden daha uygun bigime donistlrilmesine yonelik yeni
ve gelismis ydntemlere yonelik teknikte bir ihtiyac bulunmaya devam etmektedir. Mevcut

bulus, bu ihtivaclar(Rarsl@makta ve ilave ilgili avantajlar saglamaktadir]

BULUSUN KISA ACIKLAMASI

Bir ydnde, bulus sunlarUiceren bir sol-jelin hazldanmasinh ydnelik bir yontemdir: bir katalize
edilmis fenol olusturmak amaclda bir hidroksillenmis benzenin (6rnegin fenol, katekol,
rezorsinel, hidrokinon ve floroglusinol), katalizGr ve opsiyonel olarak suyun bir reakttre
verilmesi; reaktoriin galkalama iglemiyle bir aldehite verilmesi; bir skl fegine prekursérii
olusturmak amacla hidroksillenmis benzenin bir ksl tiketmek icin yeterli olan bir siire

boyunca kontrollii reaksiyonun korunmas[drecine prekursérinin reaktdrden bir kar(strcIninl
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icine aktarlthas] ve sol-jel partikllleri olusturmak igin yeterli bir slire boyunca regine

prekursoriinin calkalanmas[d

Diger yonde, bulus sunlarCiceren bir sol-jelin hazlilanmashi yonelik bir y&ntemdir:
hidroksillenmis benzen, katalizér ve opsiyonel olarak suyun bir karStEKIAR igine
yerlestirilmesi; karlsImnl icine, calkalama islemiyle bir aldehidin verilmesi; ve sol-jel

partikulleri olusturmak igin yeterli bir siire boyunca kontrolli reaksiyonun korunmasL]

Diger yonde bulus, sunlarCceren bir sol-jelin hazlflanmashk ydnelik bir yontemdir: birinci
hidroksillenmis benzer ve birinci katalizorlin bir reaksiyon kabbk yerlestiriimesi; birinci s
reaksiyon karSlmUolusturmak amaclyda reaksiyon kabbi bir aldehidin verilmesi; birinci
hidroksillenmis benzenin bir kiSmDlJtiiketmek icin yeterli bir siire boyunca birinci sid]
reaksiyon karSImninl reaksiyona sokulmasbir viskoziteye sahip depolama kararlfCdlan s
ara madde olusturmak amaclda birinci sk Jreaksiyon karlgImnh ikinci katalizériin ilave
edilmesi; ikinci s feaksiyon karlmCblusturmak amackda depolama kararlI§Cblan shTara
maddeye ikinci hidroksillenmis benzenin verilmesi; ve ikinci reaksiyon karEmhminl bir kaba

aktarlhas[¥e sol-jel regine olusturmak igin 45 ila 90°C’lik bir sichklkta kirlenmesi.

Diger yonde, bulus sunlarCceren bir sol-jelin hazldanmasinh ydnelik bir yéntemdir: birinci
hidroksillenmis benzer ve birinci katalizor(in bir reaksiyon kablobk yerlestirilmesi; birinci shl]
reaksiyon karlglmUClolusturmak amaclyla reaksiyon kabbb bir aldehidin verilmesi; birinci
hidroksillenmis benzenin bir kismInl tiiketmek icin yeterli bir siire boyunca birinci reaksiyon
karSImInl reaksiyona sokulmas[] bir viskoziteye sahip depolama kararllfiolan s Jara
madde olusturmak amaclya birinci reaksiyon karsIoh(nb ikinci katalizériin ilave edilmesi; ikinci
sk teaksiyon kar(SlmCblusturmak amacida depolama kararlllblan skl ara maddeye ikinci
hidroksillenmis benzenin verilmesi; ve pargacklkl bicimde sol-jel reginesi olusturmak igin

yeterli bir stire boyunca ikinci siv[ deaksiyon karsImninl calkalanmas]

Yukarldaki yontemlerde, depolama kararlllfJolan sikilara madde, 25°C'de Brookfield
viskozitesi ile dlglldugl gibi viskozitede %100’den daha az bir degdisim sergilerken, 2°C ila
25°C arasndaki bir sichklkta en az 3 gin boyunca kararl(dir)

Diger yonde, yukarldbki yontemlerde, birinci hidroksillenmis benzen, fenol igermekte ve ikinci
hidroksillenmis benzen rezorsinol icermekte veya birinci hidroksillenmis benzen, esasen

fenolden olusmakta ve ikinci hidroksillenmis benzen ise esasen rezorsinolden olusmaktadir]

3



10

15

20

25

30

35

Diger yonde, yukarldaki yontemlerde, birinci hidroksillenmis benzen ile ikinci hidroksillenmis
benzenin toplam miktar(nlnl %85 mol kisin[Ifenol icermektedir.

Yukarldaki ydntemlerde, birinci katalizér, bir bazik katalizér olmakta ve ikinci katalizér ise bir

asit katalizorl olmaktadlr]

Diger yonde, yukarldaki yontemlerde, aldehid, %20 ila %75 oranida aldehid tiiketmek icin
yeterli olan bir slire boyunca, reaksiyonun Eyaymashlkontrol etmek icin verilmekte; birinci
ve ikinci hidroksillenmis toplam benzenin aldehite olan molar oran[.20 ila 0.75 olmakta;
ve/veya sol-jel reginesi, 50°C ila 100°C’lik bir slcaklkta kirlenmektedir.

Diger yonde, yukardaki yontemler, askidb kalan skl teaksiyon besiyerinden sol-jel recinesinin
izole edilmesi admbian yoksun olmakta veya birbiriyle karEtillamaz veya ¢dziinmez olan
reaksiyon fazlarnflan yoksun olmaktadlrl

Diger yonde, sol-jel recinesinin parcaclkl Kl bicimde hazldand @yukardaki yontemlerde, ikinci
s teaksiyon kar§Im[10.5 mm ila 20 mm’lik bir ortalama partikil boyutuna sahip sol-jel
recinesi Uretmek icin yeterli olan kosullar altlda calkalanmaktadlrl Dider yonde, ikinci s
reaksiyon karlsIm [ 125°C ile 120°C arasdaki bir sicaklkta calkalanmaktadirl

SEKILLERIN KISA ACIKLAMASI

Mevcut bulusun avantajlarCive ilave yodnleri, teknikte uzman kisiler tarafidan halihazirda
takdir edilecek ve ekteki sekillerle birlikte ele allndginda, asaddaki ayrnkChcklamaya atfla
bulunularak daha iyi anlasl@caktlr] sekillerde:

Sekil 1, bulugun iki adimlCislem ydntemini gdsteren bir aklslcizelgesi olmakta; bu iglem,

bir monolite yol agmamakta ve minimum ek idare gerektirmektedir.

Sekil 2, bulusun bir admICisleminin yontemini gdsteren bir aklsl gizelgesi olmakta; bu

islem, bir monolite yol agmamakta ve minimum ek idare gerektirmektedir.

Sekil 3, flrhhda yaplan sonraki yogunlastiiina islemini ¢lkbran, bulusun tamamba
karltlrlcldh hazlilanmaslydntemini gdsteren bir aklsl gizelgesi olmakta; bu alternatif tek

admiJislem yapl@ndlrinasl ] bir monolite yol agmamakta ve minimum ek idare
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gerektirmektedir.

Sekil 4, ilk olarak bir ara fazdl hazldend@ve bunu takiben rezorsinoliin ilave edildigi
bulusun iki adlmiCislem ydntemini gdsteren bir aklsl cizelgesi olmakta; bu islem, bir
monolite yol agmamakta ve minimum ek idare gerektirmektedir.

Sekil 5, Ornek 2c'deki belirli fiziksel &zellikleri gdsteren bir grafiktir.

Sekil 6, Ornek 4a'daki belirli fiziksel dzellikleri gdsteren bir grafiktir.

Sekil 7, Ornek 4b’deki belirli fiziksel dzellikleri gésteren bir grafiktir.

Sekil 8, Ornek 4c'deki belirli fiziksel dzellikleri gsteren bir grafiktir.

TERCIH EDILEN YAPILANDIRMALARIN ACIKLAMASI

Mevcut basvurunun amacglar] dogrultusunda, asagldeki terimler, asagiieki gibi
tanMilanmaktadirl

“Asit” terimi, bir sollisyonun pH dederini diisiirme kabiliyetine sahip herhangi bir maddeyi

ifade etmektedir.

“Baz" terimi, bir soliisyonun pH degerini yiikseltme kabiliyetine sahip herhangi bir maddeyi

ifade etmektedir.

“Komiirlestirme” ve “pirolize etme” terimi, bir inert atmosferde (&rnedin argon veya azot)
veya vakumlu bir sekilde kdmirlestirmede bekleme slchkl@Inida karbon ihtiva eden maddenin
SklhasCve boylelikle islemin sonunda toplanan hedeflenen malzemenin esasen karbon

oldugu islemi ifade etmektedir.

“Katalizor” terimi, reaksiyonun hzInldedistiren bir malzemeyi ifade etmektedir.

“Graniiler jel” terimi, sol-jelin ilaveten galkalama iglemiyle, graniiller haline getirildidi molekdil
ag@lnk yogunlasttIdGlpolimer jelin alt shfhlFade etmektedir.
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“Monolit” terimi, dogdasderedi pargackl[dlmayan kat[ g boyutlu bir yapiTiFade etmektedir.

"Monomer” vefveya “Polimer prekursord” terimi, polimerin hazlklenmasiHa kullanldn

bilesikleri ifade etmektedir.

“Polimer” terimi, uzun zincirli molekiller olusturmak amaclyda monomerlerin birbirine ilave

edildigi bir maddeyi ifade etmektedir.

“Gozenek” terimi, ylizeydeki bir agkligVeya cokiintliyli veya bir karbon malzemedeki tiineli
ifade etmektedir.

“Gozenek yapBlterimi, aktif karbon gibi bir malzemenin igindeki ic gdzeneklerin ylizeyinin
yapklnlfade etmektedir. Gézenek yapBnl bilesenleri, gdzenek boyutunu, gézenek hacmini,
ylzey alanil yodunludu, gdzenek boyut dad Ve gbzenek uzunludunu icermektedir.

“Yizey alan(] terimi, baslka gore katd malzemenin icindeki gaz molekiillerinin
adsorpsiyonunu 6lcmek suretiyle yiizey alanhilCHederlendiren BET teknidi aracllijida skikla
dlclilebilir olan bir maddenin toplam spesifik ylzey alanhlCifade etmektedir. Numunenin
gbzenekli yapL] Micromeritics TriStar II 3020'i kullanan nitrojen adsorpsiyon yéntemi
aracliffyla olcllmdistir. BET yizey alan[JBET (Brauner-Emmett-Teller) kuramkullan@@rak
hesaplanmlistit] Toplam gbzenek hacmi, 0.99'luk baglllbaslnttaki desorpsiyon es sichkllkl

egrisine dayanldrak hesaplanmlstir]

“Sinterleme” terimi, malzemenin daha biyilik birimler halinde toplanma edilimini ifade
etmekte, burada bu malzemenin islenmesi zor hale gelebilmekte ve elle veya mekanik araclar

aracliflyla parcalanmas[¥eya 6gitiilmesi gerekmektedir.

Mevcut bulus, polimer jellerle ve bu jelleri Uretmek icin kullanldn reginelerin imal edilmesine
yonelik yéntemlerle ilgilidir. Daha spesifik olarak, mevcut bulus, hidroksillenmis benzenlerden
{6rnegin fenol, katekol, rezorsinol, hidrokinon ve floroglukinol) ve aldehitlerden (Grnegin
formaldehid, furfural, glutaraldehid ve glioksal) hazldanan reginelerle ilgilidir. Bu reaksiyon,
bir asit ve/veya bir baz[o mevcudiyetinde yapliaktadlcl

Fenol-formaldehid reaksiyonlarlndan {veya énceden tarif edildigi gibi benzerinden) hazltlanan

fenolik regineler vakaslnda, bir polimer jelin olusturulmasink yénelik polimerizasyon islemi, bir
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katalizoriin kullanImhasila ve polimeri Uretmek igin yeterli bir slire boyunca polimer
prekursorlerinin reaksiyona sokulmasChracllflyla gerceklestiriimektedir. Bu sire, katalizére,
katalizor miktaribh, skbklige ve kullanlthakta olan monomerlere bagdlTolarak degisiklik

gbsterecektir.

Recine jellerinin lretiimesine yonelik tipik olarak rapor edilen yontemler, prekursor
malzemelerinden olusan bir sollisyonun bir kaba dagflItasye monolit halinde jellesmesine
izin verilmesini veya reaktant prekursorlerin partikil olusturmak icin jellestigi bir stispansiyon
s besiyerine dagflthashilermektedir.

KatGelin ornedin partikiller veya grandller gibi kolaylkla kullan@3bildigi ve islenebildidi bir
bicimde olmas arzu edilmektedir. Monolitik malzemeden polimer jel partikillerinin
olusturulmashb yodnelik teknikler, taslama, ogitme, elekten gegirme veya bunlard
kombinasyonlar[gibi manuel veya mekanik boyut klgiiltme araglarblIcermektedir. Valsli,
boncuklu ve bilyalCdedirmen gibi cesitli degirmen tipleri ve déner kIfElldr ve teknikte bilinen
benzer partikil clusturma ekipmanCkullanI3bilmektedir. Elekten gecirilen partikiller, daha
sonra szl Finazl G3aglanmBlkaplarda ihtiyag duyulana dek depolanmaktadE] Ogiitme islemi,
maliyetli olabilmekte ve olusan tozla ilgili dodal bir sorunu bulunmaktad[r]

istenen partikiil boyutuna ve partikiil boyut daglmmbk sahip recine jellerinin iretiimesine
yonelik diger yontemler, bununla shlflColmamak (izere, dispersiyon, emiilsiyvon veya
suspansiyonlu polimerizasyon yéntemlerini icermektedir. Bu tiir yéntemler, askidh kalan s ]
besiyerinden jel partikillerinin izole edilmesi icin bir ayriStina adlm bl gerektirmekte ve
kontrol edilmesi zor olan bir partikil boyut daglhoh egilimli olabilmektedir.

Istenen partikiil boyutuna ve partikiil boyut dagliina sahip jellesmis partikiillerin yap(mha
yonelik bir gecerli imalat igleminin bu ve diger shidamalar (stesinden gelmesi

gerekmektedir.

Bir yonde, mevcut bulus, bir sol-jel reaksiyonundan regine jel partikillerinin Gretilmesine
yonelik bir islemle ilgili olmakta, burada prekursér reaktantlar[Jtaglama veya 6glitme islemine
ihtivac duyulmakszl istenen partikiil boyutuna veya partikil boyut dagliiilnh sahip jel
granullerin Uretilmesi amaclya, skl fazdan kat[faza ge¢is sltasida calkalanmaktad(tl Mevcut
bulusun diger yoniinde, istenen partikiiller ve partikiil boyutundaki jel graniiller, birbiriyle

veya bir taslylcl] akiskanlarla kar(stifldamaz veya ¢6zinmez olan reaksiyon fazlar(]
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kullanlhadan Uretiimektedir. Mevcut bulusun dider yoninde, istenen partikiller ve partikdl
boyutundaki jel granlller, katChnaddelerin sivIdan ayristtihas(bh yonelik bir adibha ihtiyag
duyulmakszInl tretilmektedir. Diger yaplandlonada, jel graniiller, jel granillerin asklda kalan
siv[besiyerinden izole edilmesine ihtiyac duyulmaksznl ve partikil boyut daglbhinCdaha iyi
kontrol etmek amaclda malzemenin geri dénisimiiniin saglanmashhb ihtiyag duyulmakszlnl

Uretilmektedir.

Diger yonde, mevcut bulus, sol-jel reaksiyonundan istenen boyuttaki recine jel partikiillerinin
veya monolit recine jelin Uretiimesine ydnelik bir islemle ilgili olmakta, burada prekursdr
reaktantlar[dbaslanglcta, depolama kararl[I@Colan sk ara madde olusturmaktad[t] Bir yénde,
siv Bra maddenin, zamana olusan viskozite aracliiiyla 6lcllduigi gibi depolama kararl G
bulunmakta ve viskozite, depolama sichklidlnb, katCdmadde miktaribh, pH degerine ve
teknikte bilinen dider faktorlere baglCblmaktadlt] Diger yonde, sl hra madde, rezorsinol
icermemektedir. Dider yonde, sk ara madde, oda sichkl@inda (yani 25°C’de) depoland@lhda
en az 3 gun veya en az 10 glin veya en az 14 gin veya en az 28 gin veya en az 40 gun
boyunca, 25°C'deki Brookfield viskozitesi taraflodan élclildigi gibi, viskozitede %100’den
daha az veya %0, veya %40 veya %20 oranida bir degisim sergilemektedir. Diger yénde,
siTara madde, 2°C ila 25°C arashbaki bir slchklKta depoland@hita, en az 3 glin veya en az
10 giin veya en az 14 gun veya en az 28 gin veya en az 40 gin boyunca, 25°C'deki
Brookfield viskozitesi taraflddan olclildigl gibi, viskozitede %30 veya %20 veya %10'dan

daha az bir degisim sergilemektedir.

Sol-Jel Graniil Hazlrlan(sl[]

Sol-jeller, tek admiCislemde veya iki admlCislemde veya depolama kararlllGblan s ara
madde kullanan bir islemde hazFlanabilmektedir. Iki adimlCislem, bir kargm olusturmak
amaclyla bir reaktére hidroksillenmis benzen {(drnedin fenol, katekol, rezorsinol, hidrokinon
ve floroglukinol), katalizbr ve opsiyonel olarak suyun verilmesi; karsInha, calkalama islemiyle
bir aldehidin verilmesi; sl tecine prekursdri olusturmak amaclda tercihen hidroksillenmig
benzenin en az %60'0ltuketmek icin yeterli bir sire boyunca kontrolli reaksiyonun
kerunmaslon-reaktérden gelen regine prekursorinun bir karStrenlnl igine aktarlmaslve
sol-jel granilleri olusturmak igin yeterli bir sichklkta ve siire boyunca regine prekursoriniin

calkalanmaslitermektedir.

Tek adlmilCiklem, hidroksillenmis benzen, katalizdr ve opsiyonel olarak suyun bir kar(stirEInin]
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icine verilmesi; karglmnl icine ¢alkalama islemiyle bir aldehidin verilmesi; ve bir sol-jel
olusturmak icin yeterli bir siire boyunca kontrolli reaksiyonun korunmashlCicermektedir. Bu
drneklerin her birinde, malzemenin jel (polimer jel} haline gelene dek polimerize olmasinh izin
verilmekte ve grandl sekline sahip olan partikillerin  olusmasinb dek ilaveten
karstrImaktadt] Bu graniiller, daha sonra, toplanmak igin yeterli “ylizey vyaplskan!G]
barnd[rinayacak olcude polimerize olana dek karstfihaktadt] Bu asama, paketleme, nakliye
ve depolama slrasiiida higbir sinterlemenin olmamashlnl saglanmasli yoneliktir. Bu sekilde
yapllan malzemenin imalat ekipmanidan ve paketlemeden serbest bir sekilde gectigi
kesfedilmistir. Bu, elle veya mekanik araglar vasEasila vyapldn mevcut pargalama
uygulamashiCdrtadan kaldriaktadlrl

Depolama kararlllflolan sikIJara madde kullanan islem, bir reaksiyon kablbb birinci
hidroksillenmis benzenin ve katalizor(in verilmesi; depolama kararllblan sikI_Ara madde
olusturmak amaclyla reaksiyon kablhk bir aldehidin verilmesi; %20 ila %75 oranhda
aldehidin tiketilmesi icin yeterli olan bir slire boyunca birinci reaksiyon karlslnlnl reaksiyona
sokulmas@Tcermektedir. Depolama kararlIflblan ara madde, daha sonra monolit veya
partikiil biciminde sol-jel reginesi hazltlanmashh yonelik bir islemde kullanlhadan 6nce bir

stre boyunca depolanabilmektedir.

AynZamanda, depolama kararlI§Cblan skl &ra madde kullanan islem, fenol iceren, esasen
fenolden olusan ve/veya rezorsinol icermeyen birinci hidroksillenmis benzenin ve bir
katalizortin bir reaksiyon kablnk verilmesi; birinci sl teaksiyon karlsim[dlusturmak amaclyla
reaksiyon kabMa bir aldehidin verilmesi; asit ilave edilerek bir depolama kararl[gCblan s
ara madde olusturmak amachda %20 ila %75 oranbHda aldehidin tiketilmesi icin yeterli olan
bir slire boyunca birinci reaksiyon kar[sIm nlnl reaksiyona sokulmaslicermektedir. Depolama
kararlll@l_blan ara madde, daha sonra rezorsinol igeren veya esasen rezorsinolden olusan
ikinci hidroksillenmis benzen kullanldrak monolit veya partikdl bigcimindeki sol-jel reginesinin
hazidanmashh yonelik bir islemde kullanIthadan once bir slire boyunca depolanabilmektedir.
Rezorsinol-aldehid reaksiyonundan fenol-aldehid reaksiyonunun ayrititlithasl]serbest fenol
miktarlnl azaltlhasCve istenmeyen derecede yiiksek molekil aglklChilesenlere yol agan
fenolin aldehidle ve rezorsinolun aldehidle olan rekabetgi reaksiyonlarilnl azaltlhas
avantajibb sahip olmaktadlt] ArtKl rezorsinol, reaksiyon slchklklarilHaha iyi kontrol etmek
amaclyla ¢ok daha diisiik sicaklkta ilave edilebilmektedir.

Depolama kararllfdlan siTara madde kullanan iglem, tarif edildigi gibi, ayn[2amanda daha
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ylksek maliyetli rezorsinol kisSmnlnl daha disiik maliyetli fenol ile degistiriimesi avantajniC]
saglamaktad@ Ornedin, sol-jel recinelerinin hazianmasbb yonelik onceki teknide ait
yontemlerde, kullan@n hidroksillenmis benzen, tamamen rezorsinolden olusmaktad r] Mevcut
bulus, bu tlr konvansiyonel yontemlerde kullanldn %85 mol kadar, veya %25 mol ila %85
mol, veya %40 mol ila %80 mol, veya %65 mol ila %75 mol rezorsinollin daha disik
maliyetli fenolle dedistiriimesine olanak saglarken sol-jel recinesinin Gzelliklerinin bir olumlu
dengesini korumaktadltl Buna ek olarak, Uretilen ara madde, nihai sol-jel regine Urdnlerine
yonelik ihtiyac arttlkta kiclk veya blylk miktarlarda, monolit veya parcaclklCIbicimde
kullanl@bilmektedir.

Mevcut bulusun yontemleriyle kullanlglColan katalizorler, asidik ve/veya bazik olabilmektedir.
Cogu uygulama vyapl@nditnasiida, hidroksillenmis benzen ve katalizor, bir solventin
mevcudiyetinde bir reaktoriin icine yiiklenecektir. Cogu yaplandinada solvent, su olacaktlt]
Mevcut bulusun yontemleriyle kullan§lCblan dider solventler, bulunla sAIFICbimamak Gzere,
etanol, metanol ve izopropil alkoll igermektedir. Mevcut bulusun  ydntemlerinin
uygulamasloda, aldehid, hidroksillenmis benzenin veya hidroksillenmis benzen kar(SIohnln)
icine verilmektedir. Teknikte uzman Kisiler tarafdan fenolik reginelerin yapmhhda kullan§lC
oldudu bilinen herhangi aldehid, mevcut bulusun yéntemiyle kullan@@bilmektedir. Baz[d
yaplandlrinalarda, %10 ila %70, %20 ila %60 veya %20 ila %40 veya %40 ila %60
oranlaridaki hidroksillenmis benzen bilesenleri ve aldehid bilesenleri miktarlarbb baglO
olarak, hesaplanan katCimadde igerigi elde etmek amaclda yeterli miktarda su, reaksiyon
karlslmnk ilave edilmektedir.

Aldehidin hidroksillenmis benzen veya hidroksillenmis benzen karlsIminbk verilmesi slthsda,
calkalama islemi aracliila verilmektedir. Birgok yapldndkinada bu calkalama islemi,
karlstkmanl sonucudur. Karlstrinaya ek olarak, calkalama islemi, teknikte uzman Kisiler
taraflddan kullanBlColdudu bilinen herhangi bir arag araclfiiyla gergeklestirilebilmektedir.
Mevcut bulusun yontemleri kullanl3rak bir sol-jel recinesinin hazianmasOslemi sthshida,
reaksiyon kiitlesinin kivbm[Ineredeyse su kadar diisiik viskoziteden gok agltthamur kivbmInb
ve son olarak ayrlkl partikilller veya peletler haline gegebilmektedir. Bir yapl@andinada,
hidroksillenmis benzen bilesenlerinin aldehid bilesenlerine olan molar cranl10.20 (yani 1:5)
ila 0.75 (yani 1:1,3), 0.35 (yani 1:2,9) ila 0.65 (yani 1:1,54), 0.40 (yani 1:2,5) ila 0.60 (yani
1:1,67) veya 0.45 (yani 1:2,2) ila 0.55 (yani 1:1,82) olmaktadIrl

Mevcut bulusun yéntemlerinin baz[lyaplandlrinalarinda, konvansiyonel karlstlrina vyeterli
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olabilmektedir. Calkalay[CI] tasarim(] istenen partikiil boyutunun olusmashb vyardimcO
olabilmekte ve ayn(zamanda reaksiyon ilerledikce gilic gereksinimlerini asgari seviyeye
indirmektedir. Ancak, diger yaplandnalarda, mevcut bulusun igin gerekli olan galkalaman(ol
basit kartirinayla elde edilmesi ¢ok zor olabilmektedir. Bu yapl@ndlrinalarda, yogurma ve
hatta ekstriizyon islemlerine bagvurulmasCdaha arzu edilebilir olabilmektedir. Ayn[Zamanda

bu galkalama y&ntemlerinin kombinasyonlarCda kullan@@bilmektedir.

En az bir calkalama faydas[Jreaksiyondan gelen reaksiyon kutlesinin tamaminda esit bir
sekilde dagflthasidel Mevcut bulusun yodntemlerinin uygulamashia, calkalama iglemi,
kargtkcl veya reaktériin iginde [SInnl istenmeyen seviyelerde birikmesinden dnceki herhangi
bir noktada baslat@@bilmektedir.

Mevcut bulusun yonteminin bazOyaplandalarida, aldehidin ilave edilme hE[1 &
birikmesinin kontrol edilmesine y6nelik bir ara¢ olarak kullanIthaktadlr] Bu sire, kullandn
reaktantlarinl fonksiyonu ve kullanl@n karStrEl ve reaktdrin &zellikleri seklinde degisiklik

gosterebilmektedir.

Bircok yaplandifinada reaksiyon kitlesinin sichkl§ninl karGEFET1ve reaktdr icindeki
slchkl@ninl 90°C veya daha az[bir skchklkta tutulmasOlarzu edilebilmektedir. Genellikle,
reaksiyon kitlesinin scbklGoiol 25°C ila 120°C'de tutulmasOarzu edilebilirdir. Baz[
yapllandirinalarda, sichklkl arall@H0°C ila 65°C'dir. Ancak mevcut bulusun yontemlerinin
uygulamasinda, istenen 0Ozelliklere sahip bir bilesimi olusturan herhangi bir slcaklkl
kullandbilmektedir.

Sol-jel recinenin Uretimi skasda, reaksiyon kiitlesinin sichkl@l Jjellesme yapKhl Ve gézenek
yaplsInl_Eetkilemek igin kontrol edilmektedir. En az bir yaplandlrinada, bu slcakllkl kontrol,
sogutma ceketi, sodutma serpantini veya kullanlhakta olan reaktér veya karlsticicnin
sogutulmasi yonelik diger yoéntemin kullanlthasOaraclifiiyla gerceklestiriimektedir. Bu
yapllandlmnalariol birgogunda, sogutma ceketi veya sogutma serpantininin iginde kullanldn
aklskan, su veya hava olacaktlr Diger akiskanlar kullanlabilmekte ve yine mevcut bulusun

istemlerinin kapsamCdahilinde olabilmektedir

Bazen, bir sol-jel reginesinin Uretimi skdsihda reaksiyonun sonunda reaksiyon kiitlesinin
slcaki@ninl artmashh izin verilmesi arzu edilebilmektedir. Bu maksatla, mevcut bulusun
yonteminin baz[aplandirinalarinda, reaksiyon kiitlesinin slchkl@lJen az %70 veya %70 ila
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%99 oranlnda hidroksillenmis benzenin tiketilmesine dek kontrol edilmektedir. O noktadan
sonra reaksiyon kiitlesinin daha fazla sogutulmadan [SIO dengeye ulasmasbh izin
verilmektedir. Diger vyaplandlbnalarda, sogutma, hidroksillenmis benzenin %75'inin

tiketilmesine sirdiiriilmektedir. Yine diger yapll@ndlrinalarda, ylizdeler %90 ve %99'dur.

Reaksiyon seyrinin izlenmesine yonelik bir alternatif arag, hidroksillenmis benzenin yerine
aldehid tiketiminin izlenmesidir. Bu yontemin kullanlthasCdurumunda, slchkl@Inl %30 ila
%90 aldehidin tliketilmesi igin yeterli olan bir siire boyunca kontrol edilmesi arzu
edilebilmektedir. BazCyaplandiialarda, %40 ila %70 oranihda aldehidin tiiketilmesi igin
yeterli bir siire boyunca sichkl@Inl kontrol edilmesi arzu edilebilmektedir.

Ozellikle bu tiir sol-jel recinelerinin yapMh yénelik konvansiyonel araclar@ aksine, mevcut
bulusun yéntemleri, bir partikiile veya pelete yol agmaktadEl Codunlukla kullanBdan énce
pulverizasyon iglemi gerektiren konvansiyonel islemlerden ortaya ¢lkhn monolitik Griinlere
klyhsla, meveut bulusun yéntemleri araclifiiiyla Gretilen recine partiklleri kolaylKla ve glvenli
bir sekilde kullanI3bilmektedir. Tipik olarak, mevcut bulusun yontemlerinin yaplandrinalar(]
0.5 mm ila 20 mm’lik bir ortalama partikil boyutuna sahip bir regine Uretmek igin
kullanf@dbilmektedir. Ancak bazCluygulamalarda, farklCgaplara sahip regine partikilleri
tretmek icin kullan@n ¢alkalama islemi kontrol edilebilmektedir.

Mevcut bulusun yéntemleri kullanl3rak uretilen partikillerin diger avantajlarink ek olarak,
regine partikilleri, istenen geometri aralldink sahip bir nesne sekline getirilebilmektedir. Ayn[]
zamanda arzu edildigi takdirde, mevcut bulusun yéntemlerinden ortaya c¢lkhn partikiillerden
hazlanan nesneler, 50°C ila 100°C arall@ndaki bir skchklkta kiirlenebilmektedir. Bazen, 80°C
ile 80°C aral@lhdaki sichklKlarda kiirleme yaplIhas[@rzu edilebilmektedir.

Mevcut bulusun yontemlerinin uygulanmasUlsikasinda, bir veya iki adimda reaktantlaril
polimerize edilmesi arzu edilebilmektedir. Iki admlCslemde, aldehid, birinci reaktoriin icinde
hidroksillenmis benzen karlsimob getirilmekte ve hidroksillenmis benzenin en az %60’0lnl

tiketilmesinden sonra reaksiyon kiitlesi, ikinci kaba aktarIthaktadlrl

Bir alternatif yaplandinada, tek admlOislem kullandbilmekte ve burada, reaksiyonun
tamam([] tek bir reaktdérin igcinde meydana gelmektedir. Mevcut basvuru amaglarCd
dogrultusunda, kartkcl veya reaktdr terimlerinin sol-jel recinesi olusturmak igin yeterli

slchklKlarda, calkalama islemiyle birlikte reaksiyonu gergeklestirme kapasitesi olan herhangi
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bir cihazOicerdigi tanMlanmaktadlf] Ilaveten, teknikte uzman Kisiler taraffdan bilinen,
reaktorin disnkla veya icinde karlstirina yaplhasih yénelik herhangi bir yontem, mevcut
bulugla kullan@@bilmektedir. Bu tir yontemler, bununla shldllolmamak Uzere, hamur
yogurma makineleri, Sigma-Aldrich® karStIriclidr[] cift helezonlu ekstriiderler, BUSS™
yogurma makineleri ve peletleyiciler, planet mikserler veya ornedin PowerMix™ markas
altbda Charless Ross & Son Co. Sirketi (Hauppauge, New York) taraflobdan sat@@n Cowles
Mixers cihaz[JPDM ve benzerini igeren calkalaylclldr[ve karlstcclarC kullanmaktadt] Ayn[d
zamanda US 4128568 say[lPatent Doklmanlda kullanl@n gibi hiicre-reaktérleri; “Plaste und
Kautschuk 30”da (1983, 181-185) tarif edilen mono veya ¢ift helezonlu reaktérler; ve benzeri
de kullanfslCaolabilmektedir.

Mevcut bulusun ydntemlerinin bazOyaplandltnalarloda, reaksiyon kitlesinin basoknldl
kontrol edilmesi ve reaktantlarld ve/veya solventlerin emisyonunun dnlenmesi arzu
edilebilmektedir. Bu vyaplandlfinalarda, reaktdr veya Karlstlkkcl] vakum sistemleriyle
donat@bilmektedir. Ozellikle, buhar emisyonlar[d énlenmesinin arzu edildidi durumlarda
vakum sistemleri, bu tiir emisyonlarCyakalamak icin bilesenler icerebilmektedir. Bu tir bir
bilesen, bir geri aklsl sistemi olacaktlll Teknikte uzman kisiler taraflbidan istenmeyen
bilegiklerin emisyonunun onlenmesi veya azaltlthasCkonusunda kullanlCIolarak goriilen
herhangi bilesen, vakum sistemiyle veya vakum sistemi olmaks[zInl kullanI@bilmektedir.

ORNEKLER

ORNEK 1, bulusun parcasCdedil

Sekil 1'e atfia bulunarak, jel, asetik asit, amonyum asetat, su, fenol, rezorsinol ve
formaldehid karlsimndan hazltlanmlgtlr] %31.8 oraninda hesaplanmislkatLinadde elde etmek
amaclyla yeterli su ilave edilmistir. Hesaplanmlis] katCinadde dederi, formaldehid, fenol ve
rezorsinol recete miktarlarlb dayanmlstlcl Formaldehid, 60°C'de 50 dakikalKl bir siire
boyunca bir reaksiyon kabldaki diger bilesenlere ilave edilmistir. Icerik maddeleri,
formaldehid ekleme isleminin tamamlanmashdan sonra 10 dakika boyunca 60°C'de
tutulmustur. Malzemeler, 55°C'ye sodutulmus ve %6.8 oranlnda serbest formaldehid degeri
ve %7.1 oranlda serbest fenol degeri elde etmek igin 170 dakika boyunca
yogunlasticth 5] Malzeme, bir karSticlclyh aktarlnislve burada graniler veya partikil hali
elde edilene dek [SKHdrak karlstlclthistlc] Fenol : rezorsinol oranlJ0.54 (yani %35 mol

rezorsinol, fenol ile degistirilmistir) olmustur. Fenol, rezorsinol : formaldehid oran[30.50
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olmustur. Bu sekilde yapldn recgine, %7.05 orana serbest fenol ve %6.75 oranlhda
serbest formaldehide sahip, gorunis olarak tanecikli bir Urlin Gretmistir. Bu sekilde yaplan
malzeme, daha sonra bir kaba aktarlhlisl ve reginenin kirlenmesi igin 57 saat boyunca
85°C'lik bir slchkligh maruz blrakImistr] Serbest fenol %0.08 olmus ve serbest formaldehid
ise %3.8 olmugtur.

ORNEK 2a, bulusun parcas[degil

Sekil 2'yve atfa bulunarak, jel, asetik asit, amonyum asetat, su, fenol, rezorsinol ve
formaldehid karlslm [ndan hazldanmistk] %29.1 oranbda hesaplanmislkatCinadde elde etmek
amaclyla yeterli su ilave edilmistir. Hesaplanml katChnadde dederi, formaldehid, fenol ve
rezorsinol recete miktarlarb dayanmlstkl Formaldehid, 60°C'de 50 dakikallkl bir stire
boyunca bir reaksiyon kabidaki diger bilesenlere ilave edilmistir. Icerik maddeleri,
formaldehid ekleme isleminin tamamlanmasldan sonra 10 dakika boyunca 60°C'de
tutulmustur. Malzemeler, 55°C'ye sodutulmus ve %5 oranka serbest formaldehid dederi ve
%3.5 oranlida serbest fenol degeri elde etmek icin 2,5 saat boyunca yogunlastlithstr]
Malzeme, bir karStElclyh aktarlhisl ve burada graniler veya partikll hali elde edilene dek
SkMdrak karStdmistlE]l Fenol : rezorsinol oran[1).25 (yani %20 mol rezorsinol, fenol ile
dedistirilmistir} olmustur. Fenol, rezorsinol : formaldehid oran[1.50 olmustur. Bu sekilde
yaplan recine, %3.5 oranbda serbest fenol ve %4.9 oraniida serbest formaldehide sahip,
gorinds olarak tanecikli bir Griin Gretmistir. Malzeme, daha sonra bir kaba aktarlhis] ve
recinenin kiilenmesi igin 60 saat boyunca 85°Clik bir slcakllga maruz blraklhstlr] Tespit

edilebilir higbir serbest fenol bulunmamislve serbest formaldehid ise %2.25 olmustur.

ORNEK 2b, bulusun parcasCdegil

Yine Sekil 2'ye atiia bulunarak, jel, asetik asit, amonyum asetat, su, rezorsinol ve
formaldehid karsImhdan hazidanmst] %30.0 oraniida hesaplanmisikatCinadde elde etmek
amaclyla yeterli su ilave edilmistir. Hesaplanmlslkat[inadde degeri, formaldehid ve rezorsinol
recete miktarlarinh dayanmistiel Formaldehid, 60°C'de 50 dakikallkl bir stire boyunca bir
reaksiyon kabhidaki diger bilesenlere ilave edilmistir. Formaldehid beslemesinin
tamamlanmasbidan 10 dakika sonra, malzeme, 52°C'ye sogutulmus ve 130 dakika boyunca
yogunlasticIt5tlr] Malzeme, daha sonra bir karlsticiclyh aktar(mislve 1 saat boyunca 50°C'de
yodunlastiIh[stle] Rezorsinol : formaldehid oranD.5 olmustur. Bu sekilde yaplan regine,

%3.4 oranlnda serbest formaldehide sahip, g6rinids olarak tanecikli bir Gran dretmistir.
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Malzeme, daha sonra bir kaba aktarlh[g ve reginenin kirlenmesi i¢in 50 saat boyunca
85°C'lik bir sicakli@a maruz btk [h(stic]

ORNEK 2c, bulusun parcasCdedil

Ilaveten Sekil 2'ye atMa bulunarak, jel, asetik asit, amonyum asetat, su, rezorsinol ve
formaldehid karlsimbdan hazltdanmistt] %29.5 oranida hesaplanmislkatCinadde elde etmek
amaclyla yeterli su ilave edilmistir. Hesaplanmisl kat[inadde degeri, formaldehid ve rezorsinol
recete miktarlarbb dayanmBtiel Formaldehid, 60°C'de 50 dakikalld bir slire boyunca bir
reaksiyon kablidaki diger bilesenlere ilave edilmis ve 10 dakika daha 60°C'de tutulmustur.
Malzeme, 52°C'ye sogutulmus ve 150 dakika boyunca yogunlastirItistc] Rezorsinol :
formaldehid oran[D.5 olmustur. Bu sekilde yaplan recine, goriiniis olarak tanecikli bir Griin
Uretmistir. Malzeme, daha sonra reginenin kirlenmesi igin 36 saat boyunca 85°C'lik bir
slchkl@a maruz birakIhistr] Bu sekilde yaplan recine, $ekil 5'te gdsterilen BET sonuglarnlC]

vermistir,

ORNEK 3, bulusun parcasCdegil

Sekil 3'e atla bulunarak, jel, asetik asit, amonyum asetat, su, elde etmek amaclyla yeterli su
ilave edilmistir. Hesaplanm[slkatCinadde degeri, formaldehid ve rezorsinol recete miktarlarha
dayanmtlr] Rezorsinol : formaldehid oran[J0.5 olmustur. Formaldehid, 65°C'de 50 dakikallkl
bir siire boyunca bir karktiricidbki asetik asit, amonyum asetat, su ve rezorsinole ilave
edilmistir. KarlsIm, formaldehidin ilave edilmesinden sonra 10 dakika boyunca 65°C'de
tutulmustur. Daha sonra sodutulmus ve 188 dakika boyunca 55°C'de yogunlastithstic
Slchklk] daha sonra 70°C'ye ¢khbrlhisl ve 11 saat, 45 dakika boyunca tutulmustur. Daha
sonra 30°C'den daha az bir slcikligh sogutulmus ve bir kaba aktarlhistir]l Bu sekilde yapldn
recine, %1.8 oranlda serbest formaldehide sahip, gérinds olarak tanecikli bir Grin

Uretmigstir.

ORNEK 4a

Jel, asetik asit, amonyum hidroksit, su, fenol, rezorsinol ve formaldehid karsIohinidan
hazldbnmstEl %54.0 oranbda hesaplanmislkatCihadde elde etmek amackia yeterli su ilave
edilmistir. Hesaplanmfsl katCdmadde degeri, formaldehid, fenol ve rezorsinol regete

miktarlarlnh dayanmlstic] Fenol : rezorsinol oran(12.35 (yani %70 mol rezorsinol, fenol ile
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dedistirilmistir} olmaktadr] Formaldehid, 65°C'de 50 dakikallKl bir siire boyunca su, amonyum
hidroksit ve fenole ilave edilmektedir. Icerik maddeleri, formaldehid ilavesinin
tamamlanmasdan sonra 10 dakika boyunca 65°C'de tutulmustur. Karlslm, %7.5 oraninda
serbest formaldehid dederi elde edilene dek 2 saat, 35 dakika boyunca 75°C'de
yogunlastEImstr] Daha sonra asetik asit ilave edilmekte ve parti, 37°C'ye sogutulmaktadir]
Ara Uriin, asagldaki ¢zelliklere sahip olmustur: %6.1 oranibda serbest formaldehid; %6.0
oranibda fenol; pH 3.2. Daha sonra ara maddeye rezorsinol ilave edilmis ve c¢dziinmeye
bkt Bu sekilde yaplan malzeme, daha sonra reginenin kirlenmesi icin 48 saat
boyunca 85°C'lik slchkligh maruz blraklIthittl Ortaya ¢lkhn numune, bu sekilde monolit
haline getirilen recine clmug ve Sekil 6'da gbsterilen BET sonuglarily¥ermistir.

ORNEK 4b

Jel, asetik asit, amonyum hidroksit, su, fenol, rezorsinol ve formaldehid kar(slmRkdan
hazllanmstlel %54.7 oranibda hesaplanmislkatCinadde elde etmek amackya yeterli su ilave
edilmistir. HesaplanmB katOmadde degeri, formaldehid, fenol wve rezorsinol recete
miktarlarb dayanmiStE] Fenol : rezorsinol oran[13.44 (yani %77 mol rezorsinol, fenol ile
dedistirilmistir) olmaktadlr]l Fenol, rezorsinol : formaldehid oran[d 0.63 olmaktadir]
Formaldehid, 65°C'de 40 dakikallkl bir stire boyunca su, amonyum hidroksit ve fenole ilave
edilmektedir. icerik maddeleri, formaldehid ilavesinin tamamlanmasbdan sonra 72°C'ye
Sltlmaktadlr] Karlsim, 3 saat boyunca 75°C'de yodunlastltihaktadlt] Daha sonra asetik asit
ilave edilmekte ve parti, 30°C'ye sogutulmaktadlr] Bu ara (riin, asagldeki ozelliklere sahip
olmustur: %6.2 oranlida serbest formaldehid; %5.1 oranloda fenol; pH 3.22. Daha sonra
ara maddeye rezorsinol ilave edilmis ve ¢6ziinmeye blrak ISt ] Bu sekilde yaplan malzeme,
daha sonra reginenin kiirlenmesi igin 48 saat boyunca 95°C'lik slchkli@a maruz blakImStr]
Ortaya ¢lkhn numune, bu sekilde monolit haline getirilen regine olmus ve Sekil 7'de gdsterilen
BET sonuclarllyermistir.

ORNEK 4c¢

Sekil 4’2 atlla bulunarak, jel, asetik asit, amonyum hidroksit, su, fenol, rezorsinol ve
formaldehid karsImbdan hazidanmstt] %52.7 oraniida hesaplanmisikatCinadde elde etmek
amaclyla yeterli su ilave edilmistir. Hesaplanm(s! katChnadde dederi, formaldehid, fenol ve
rezorsinol recete miktarlarlbh dayanmlstlel Fenol : rezorsinol oran(d3.0 (yani %75 mol

rezorsinol, fenol ile dedistirilmistir) olmaktadFl Fenol, rezorsinol : formaldehid oran[10.65
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olmaktad(r] Formaldehid, 65°C'de 30 dakikalkl bir stre boyunca su, amonyum hidroksit ve
fenole ilave edilmektedir. Icerik maddeleri, formaldehid ilavesinin tamamlanmasBdan sonra
10 dakika boyunca 65°C'de tutulmustur. KarlsIo, 3 saat boyunca 72°C'de yogunlastitlit(stc]
Daha sonra asetik asit ilave edilmekte ve parti, 35°C'ye sofutulmaktadir] Ara (riin, asadldaki
Gzelliklere sahip olmustur: %6.3 oranhda serbest formaldehid; %5.0 oranhda fenol; pH 3.3.
Daha sonra ara maddeye rezorsinol ilave edilmis ve ¢ozinmeye blraklmI(stc] Ara Uriin, daha
sonra 68°C ila 70°C'ye [stIth[stlr] Bu sichklkl 30 dakika boyunca korunmustur. Ara Grun, daha
sonra 58°C ila 60°C'yve sogutulmustur. Bu slchklKl 90 dakika boyunca korunmus ve
sonrasta parti, 35°C'ye sogutulmustur. Bu sekilde yapldn regine, %4.0 oranhta serbest
fenol, %2.2 oranlnka serbest formaldehite sahip olmus ve parcackl[bicimde olmustur.
Malzeme, daha sonra reginenin kirlenmesi icin 48 saat boyunca 85°C'lik slchkll@ah maruz
bikIthst] Numune, Sekil 8'de gdsterilen BET sonuglarermistir.

Yukarldeki partilerin BET sonuglarld ham madde maliyet tasarruflarida ylizey alanCve
dad it miC3aglam Stic]
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Sekil 1 Bulus

Yaylan ELbir stre boyunca formaldehitin ilave edilmesi araclflda asgari seviyeye indirilmektedir,

1) Reaktantlar, reaksiyon

2) Bilegenlerin 4n reaksiyonu,
malzemenin halen sidhalde oldudu

L.

doldurulmaktadI]

kabloa ilave edilmektedir. ’ baslangGlbitim noktashh alnimaktadIr]
: e e e 4) Bir grandl veya partiklil durumu elde edilene |
;._, 3) Malzeme bir karGtERE dek  malzeme, calkalanll wve EHEIE wve ’
aktarMhaktad[tl sinterlenmemektedir. J
! 6) Malzeme, kontrolli bir siire boyunca tipik
3) Malzeme kaplara — & Olarak 50 ila 100C'deki sk Klara maruz

b @k haktad ]

- -

7) Malzeme, sogumaya
bFaklmaktadIr]

Sekil 2 Bulug

Yay[3n ELbir stire boyunca formaldehitin ilave edilmesi araclflyla asgari seviyeye indirilmektedir.

1) Reaktantlar karlstfER ilave
edilmektedir.

i 2) Malzemeyi jel haline getirmek
L iGin yeterli slchklklve calkalama
korunmaktad @l

elde edilene dek malzeme

|
l sinterlenmemektedir.

| 3) Bir granul veya partikiil durumu

. calkalanmaktadive Eilhaktadltlve

1/7

4) Malzeme kaplara
doldurulmaktad(l

A 4

6) Malzeme, sogumaya
bk Ihhaktad

5) Malzeme, kontrolll bir siire
boyunca tipik olarak 50 ila
100C"deki skcaklKlara maruz
blrakIhaktad (o) t




Sekil 3 Bulus

Yay[@n ELbir stire boyunca formaldehitin ilave edilmesi aracliflyla asgari seviyeye indirilmektedir.

1) Reaktantlar kar[StEELyh ilave

edilmektedir.

2) Malzemeyi jel haline getirmek

icin yeterli sichklK ve calkalama
korunmaktad(rl

i

' 3) Bir grandl veya partikdil

durumu elde edilene dek

h J

malzeme, calkalanmaktadtlve
EfIhaktadve

sinterlenmemektedir.

4} Malzeme, kontrolld bir siire
hoyunca tipik olarak 50 ila
100C'deki sichklKlara maruz
btk Ihhaktad ]

5) Malzeme, sogumaya
blrakfaktad(r]

I |

6) Malzeme kaplara
doldurulmaktadr]
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Sekil 4 Bulus

3/7

Yay@n SIbir siire boyunca formaldehitin ilave edilmesi aracliilyla asgari seviyeye indiriimektedir.

2) Bilesenlerin &én reaksiyonu, !

. 3) Reaksi kabnhk
1) Reaktantlar, reaksiyon kabldh malzemenin halen siyThalde oldugu ) Reaksiyon ka
. —» asetik asit ilave -
baglangclbitim noktas[na

ilave edilmektedir.

alDimaktadE] edilmektedir. |
1

L

| 4) Malzeme karBtrElyh
aktarlhaktad(l

! 5) KarBtrElyk rezorsinol ilave
edilmektedir.

6) Bir grandil veya partikil durumu
elde edilene dek malzeme,
calkalanmaktadrlve SlElIthaktad[r]
ve sinterlenmemektedir.

4

7) Malzeme kaplara

“—* doldurulmaktadil

8) Malzeme, kontrolll bir

—|siire boyunca tipik olarak 50 9) Malzeme, sojumaya
ila 100C'deki sEakiKlara i ——®] bfaklhaktadF]
maruz bchkIhaktad()
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SEkil 6 Geniglik Fonksiyonu olarak Artan Gozenek Hacmi

{Ornek 4a)
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Artan Gézenek Hacmi (cm?/g)

SEkil 7 Genislik Fonksiyonu olarak Artan Gozenek Hacmi

(Grnek 4b)
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SEk“ 8 Geniglik Fonksiyonu olarak Artan Gdzenek Hacmi

{Ornek 4¢)
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