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OZET

Faz degistiren maddeler (FDMler), 1s1l enerjinin gizli 1s1 olarak depolanabilmesine olanak taniyan ve yiiksek gizli 1s1 depolama
kapasiteleriyle oldukca genis bir yelpazedeki 1sil enerji depolama uygulamalarinda kullanilabilen malzemelerdir. FDMlerin
organik smifinda yer alan parafinler, yiiksek gizli 1s1 depolama kapasiteleri, 1s1l ve kimyasal kararliliklariyla 6n plana
¢itkmaktadir. Bununla beraber bu malzemelerin 1s1l enerji depolamada dogrudan kullanim, sivi faz halinde sizdirma potansiyeli
nedeniyle uygun degildir. Dolayisiyla bu malzemelere uygulanacak makro/mikro dlgekli kapsiilasyon islemi uygun ¢dziim
yollarindan biridir. Ayrica bu malzemelerin yapisal, kimyasal ve 1sil kararliliklarinin arttirilmasi amaciyla gesitli inorganik
gozenekli dolgularin kapsiilasyon islemi esnasinda destek malzeme olarak ilavesi de miimkiin olmaktadir. Bu g¢aligmada,
FDMlerden biri olan n-oktadekan (OD) agirlikga %15-35 oktadesilamin ve %0,5-5 aminopropiltrietoksisilan ile yiizeyi
modifiye edilmis montmorillonit kili varliginda faz inversiyon emiilsifikasyonu yontemiyle mikro boyutta kapsiillenmistir.
Hazirlanan mikrokapsiillerin faz degisim sicaklik araligi, 1sil enerji depolama kapasiteleri ve 1s1l kararliliklariyla diigiik
sicakliktaki (20-35°C) gizli 1s1 depolama uygulamalarinda kullanilabilme potansiyelleri arastirilmustir.

Anahtar kelimeler: Kompozit faz degistiren maddeler, N-oktadekan, Isil enerji depolama, Kapsiilasyon

DEVELOPMENT OF MICROENCAPSULATED
N-OCTADECANE/NANOCLAY COMPOSITE PHASE CHANGE MATERIALS
FOR THERMAL ENERGY STORAGE APPLICATIONS

ABSTRACT

Phase change materials (FDMSs) are materials that allow thermal energy to be stored as a latent heat and can be used in a wide
range of thermal energy storage applications owing to its high latent heat storage capacities. The paraffins in the organic class
of FDMs are come into prominence by their high latent heat storage capacities, thermal and chemical stability. However, the
direct use of these materials in the storage of thermal energy is not suitable because of its potential risk to leakage in liquid
phase. Therefore, the macro / micro scale encapsulation process to be applied to these materials is one of the suitable solution
ways. It is also possible that adding various inorganic porous fillers as a support material during the encapsulation process to
increase the structural, chemical and thermal stability of these materials. In this study, n-octadecane (OD), one of the FDMs,
was encapsulated in micro-size by phase inversion emulsification in the presence of surface modified montmorillonite clay
contained 15-35 wt% octadecylamine and 0.5-5 wt% aminopropyltriethoxysilane. The usage potential of microcapsules in
latent heat storage applications at low temperature (20-35 ° C) with owing to phase change temperature range, thermal energy
storage capacities and thermal stabilities were investigated.

Keywords: Composite phase change materials, N-octadecane, Thermal energy storage, Encapsulation.

1. GIRIS

Fosil kaynakli yakitlarin kullanim1 ve buna paralel olarak kiiresel 1stnmaya neden olan sera gazi seviyelerindeki artiglar
nedeniyle, tim diinyada her gecen giin artan enerji ihtiyacinin karsilanmasi icin alternatif yenilenebilir enerji kaynaklarinin
bulunmas: ve 6zellikle enerjinin korunumu konusu olduk¢a 6nemli hale gelmistir. Bu amagla son yillarda yapilan aragtirmalar
yeni nesil enerji malzemelerinin bulunmasi iizerine yogunlasmistir. Bu malzemelerden biri olan faz degistiren maddeler
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(FDMler), gizli 1s1l enerjinin depolanmasinda kullanilan ve belirli sicaklik araliginda faz degistirerek bu siiregte 1s1 enerjisini
depolayan malzemelerdir [1]. Bu malzemeler, erimeleri esnasinda biiyiik miktarda 1s1y1 depolarken, katilagma siireci esnasinda
ise bu 1sinin salinmasina izin verirler. Bu malzemeler, duyulur 1s1 depolama ve termokimyasal 1s1 depolama teknolojilerine
kiyasla daha biiylik miktardaki 1sinin depolanmasina izin vermesi ve faz degisiminin neredeyse izotermal sartlarda
gerceklesmesi nedeniyle on plana cikmaktadir [2]. FDMler, 1sil enerji depolama kapasiteleri ve faz degisim sicaklik
araliklarina bagl olarak, giines enerjili sistemler, binalarda enerjinin korunumu, 1sil yalitim, 1s1l ayarlamali tekstil malzemeleri,
su siticilar, buzdolaplart gibi genis bir yelpazede yer alan 1s1l enerji depolama uygulamalarinda kullanilabilmektedir [3-8]. Bu
malzemelerin 6zellikle binalarda kullanilmasi, enerji maliyetlerinin azaltilmasma katki sagladigi gibi enerji arz-talep
dengesinin korunmasinda da 6nemli rol oynamaktadir [9]

FDMler genel olarak organik, inorganik ve étektik olmak {izere ti¢ baslik altinda siniflandirilir [1]. Parafinler, yag asitleri
ve polietilen glikol gibi maddeler gizli 1s1 depolama malzemesi olarak siklikla tercih edilmekte ve 1sitma-sogutma
uygulamalarinda kullanilmaktadir [10]. Organik FDMler yiiksek gizli 1s1 depolama kapasiteleri, iistiin faz degisim performansi
ve iyi 1sil ve kimyasal kararliliklariyla olduk¢a dikkat ¢ekicidir. Organik sinifinda yer alan parafinler bir diger ismiyle n-
alkanlar (CyHzn+2) formiiliine sahip, doymus alifatik hidrokarbonlar olup, (CH2)n gruplarindan olusan uzun zincir yapisindadir.
Bu maddeler kimyasal olarak inert olmalarinin yani sira, korozif ve zehirli olmamalari, uygun erime sicakliklari ve makul
maliyetleri nedeniyle bir¢ok enerji depolama uygulamalarinda 6n plana ¢ikmaktadir [11,12]. Bununla beraber bu malzemelerin
faz degisimi esnasinda biiyiik hacim degisimi gostermeleri, diisiik 1s1l iletkenlige sahip olmalari, tutusabilirlik 6zellikleri gibi
baz1 kisitlamalart meveuttur [13-15]. Ozellikle organik sinifinda yer alan FDMlerde gériilen sizdirma problemi bu malzemenin
kullanild1g1 ambalajda ya da elektronik cihazda bulasma nedeniyle ciddi sorunlara yol agabilmektedir [10]. Inorganik simfinda
yer alan FDMler ise organik FDMlere kiyasla daha iyi 1s1l iletkenlik, daha yiiksek gizli 1s1 kapasitesi ve tutusmazlik dzelligine
sahip olmakla birlikte korozif olmalar1 ve kararsiz faz degisim davranigi sergilemeleri nedeniyle dezavantajlidir [15]. Organik
FDMlerin sizdirma sorununun ¢dziimiinde en etkili yol yapica-kararli FDMlerin eldesi i¢in bir destek matrisi iginde FDMnin
sinirlandirilmasidir [10]. Bu teknikle FDM erime-katilagma periyodu boyunca gizli 1sinin depolanmasina ve salinmasina izin
verirken, destek matrisi sistemi devamli suretle kati formda tutarak erime esnasinda katidan siviya gegen fazin sizmasini
onlemektedir [16]. Bu amagla farkli polimerler [17-29] ve gdzenekli malzemeler kullanilabilmektedir [10]. Termoplastik bir
polimer olan polistiren ucuz, sert, toksik olmayan, kolaylikla islenebilme ve iyi 1s1 yalitim 6zelligiyle panel sistemlerinde ve
bina yapt malzemelerinde kopiik formunda kullanilmaktadir [4]. Bu o6zelliklerinden dolay1 polistirenin  FDMlerin
kapstilasyonunda kabuk olarak kullanilmasi olduk¢a avantajlidir [30,31].

Heptadekan, hekzadekan, oktadekan, nonadekan, eikosan FDM olarak siklikla kullanilan, zehirli ve korozif olmayan,
kimyasal olarak inert ve kolaylikla temin edilebilen uzun zincirli hidrokarbonlardandir [32]. Bunlar i¢inde, n-oktadekan,
CigHsg formiiliine sahip, diisiik sicakliktaki gizli 1s1 depolama uygulamalar igin elverisli, 18 karbonlu bir parafindir. Aym
zamanda benzer faz degisim sicaklik aralifina sahip FDMlere kiyasla depoladigi gizli 1s1 miktar1 da daha yiiksektir [33].
Literatiirde n-oktadekanin FDM olarak kullanildigi farkli amagli galigmalar bulunmaktadir. Zhang vd., ¢ekirdek olarak n-
oktadekanin, kabuk olarak ise polilireden olusan arayiizey polikondenzasyonuyla mikro boyutta kapsiilledikleri FDMlerin
ozelliklerini incelemisler ve agirlikca optimum cekirdek/kabuk oraninin 70/30 oldugunu rapor etmislerdir [32]. Bir baska
calisgmada Tumirah vd., n-oktadekani miniemiilsiyon polimerizasyonu yontemiyle stiren (St)-metil metakrilat (MMA)
kopolimer kabuk ile kapsiillemisler ve SMMA ve n-oktadekan/kopolimer kiitle oranlarinin kapsiilasyon prosesine etkilerini
aragtirmuslardir [34]. Sarier ve Onder, n-hekzadekan ve n-oktadekan iceren poliiiretan kopiikler hazirlamislar ve bunlarin
termal Ozelliklerini incelemislerdir [35]. Ayni aragtirmacilar bir baska calismalarinda ise ayni parafinleri giimiis
nanopartikiiller varliginda poli(iire-formaldehit) kabuk ile mikro boyutta kapsiile etmisler ve elde ettkikleri mikrokapsiillerin
termal ozelliklerinin degisimini rapor etmislerdir [36]. Fang vd., ise n-oktadekanin kapsiilasyonunda ultrasonik destekli
miniemiilsiyon polimerizasyonu yontemini kullanmislar ve n-oktadekani polistiren kabuk ile nano boyutta kapsiillemeyi
basarmiglardir [37]. Bundan baska literatiirde n-oktadekanin farkli n-alkanlar ile 6tektik karigimlarinin hazirlanmasi ve bu
karigimlarin polistiren kabuk ile emiilsiyon polimerizasyonuyla mikro/nano boyutta kapsiillenmelerini iceren galismalar da
mevcuttur [38,39].

FDMlerin ¢esitli katki maddeleri ile yapisal, kimyasal ve 1s1l olarak kararliliklarinin arttirilmasi da miimkiindiir. Bu amagla,
iyi 1s1l iletkenlige sahip metal pargaciklar, metal oksitler, karbon nanotiipler, karbon fiber, grafit, grafen gibi nano boyuttaki
kat1 parcaciklarin ilavesi ile FDMlerin 1s1l 6zelliklerinde iyilesme saglanabilmektedir [40]. Bunlardan bagka kil mineralleri
sahip olduklart nispeten yiiksek 1s1l iletkenlik ve miikemmel adsorplama &zellikleriyle FDMlerdeki bu kusurlara bir ¢dziim
getirmektedir [41]. Bugiine kadar Diatomit [42-44], genlestirilmis perlit [45], bentonit [46] gibi pek¢ok kil mineralleri
gozenekli yapilarindan kaynaklanan miikemmel adsorplama dzellikleri sayesinde yapica kararlt FDMlerin hazirlanmasinda
kullanilmistir.

Montmorillonit, diizenli istiflenmis ve aralari agilabilen, tetrahedral iki katman arasinda bir oktahedral tabakadan olusan ve
bir tabakasinin kalinligi yaklagik 1 nm olan simektik ailesine ait bir kildir (Sekil 1) [47]. Hidrofilik karakterdeki kil
tabakalarinin birbirine ¢ok yakin olup, kompozit hazirlamada kullanilmasi i¢in hidrofilik ve organofilik gruplara sahip ajanlarla
modifiye edilmeleri gereklidir. Iyon degistirme mekanizmasina dayanan bu modifikasyon sonucu kil tabakalar1 arasindaki
mesafe artarak, kilin organik bir matrisle uyumlu hale gelmesi saglanmis olur. Fang ve Zhang, organik FDM (RT20) ve
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organik-modifiye montmorillonit (MMT) kilini karistirmak suretiyle ¢esitli kompozit FDMler hazirlamiglar ve bu
kompozitlerin termal 6zelliklerini saf FDM ile kiyaslamiglardir [48]. Ayni aragtirmacilar bir baska calismalarinda ise butil
stirat ve dodekanol FDMlerini MMT Kil ile karistirarak elde edilen kompozitlerin sahip olduklari gizli 1s1 degerleri, faz degisim
sicakliklar1 ve kararliliklar ile bina uygulamalarinda kullanilabilme potansiyellerini arastirmislardir [49]. Bir baska ¢alismada
Li vd., ultrasonik dispersiyon ve sivi interkelasyonu yoluyla karbon nanotiip/parafi/MMT den meydana gelen kompozit
FDMler hazirlamiglar ve bu kompozitlerin enerji depolama kapasitelerini test etmislerdir [50].

O Al Fe, Mg, Li

©O0H
®0
@ Li, Na, Rb, Cs

-— Tetrahedral
«— QOktahedral

-— T etrahedral

Sekil 1. Montmorillonit dolgusunun yapisi [47].

Organik FDMler ¢ogunlukla zayif 1s1l iletkenlige sahiptir. Ancak bu FDMlerin, zayif 1s1l iletkenlik ve faz gegcisi esnasinda
sizma gibi bazi dezavantajlarini gidermek icin enkapsiilasyon esnasinda cesitli nanoparcaciklar emiilsiyon sistemine ilave
edilebilmekte ve boylelikle yapisal, kimyasal ve 1sil olarak daha kararli FDMler ftiretilebilmektedir. Montmorillonit, bina yap1
malzemeleri ile uyumlu bir kil olup dolgu olarak kullanilabilmektedir. Bina yap1 malzemeleriyle uyumlu olmasi nedeniyle
hazirlanan kil temelli kompozit faz degisim maddeleri binalarda enerjinin korunmasi ve pasif 1sitma amagh
kullanilabilmektedir. Bu amagla, bu g¢alismada literatiirden farkli olarak n-oktadekan/modifiye montmorillonit kompozit
FDMlerin faz inversiyon emiilsifikasyonu yontemiyle hazirlanmasi hedeflenmistir. Bu amagla, FDM olarak n-oktadekan, farkli
katk1 oranlarinda emiilsiyon sistemine ilave edilen ticari agirlik¢a %15-35 oktadesilamin ve %0,5-5 aminopropiltrietoksisilan
ile yiizeyi modifiye edilmis montmorillonit (MMT) kili varliginda stiren-divinilbenzen kopolimer kabuk igerisinde
kapsiillenmistir. MMT dolgu ilavesinin kapsiillerin gizli 1s1 depolama kapasitesi, faz gecis sicakliklari, morfolojisi ve 1sil
dayaniminda meydana getirdigi degisikligin arastirilmasi bu makalenin ana amaglaridir ve MMT katkist bu 6zellikler agisindan
degerlendirilmistir. Hazirlanan mikrokapsiillerinin 1s1l 6zellikleri Diferansiyel taramali kalorimetre (DSC) ve termogravimetrik
analiz (TGA) ile morfolojik 6zellikleri ve yapist ise, sirastyla Taramali elektron mikroskobu (SEM) ve Fourier doniisiim
infrared spektroskopisi (FT-IR) ile karakterize edilmistir. Hazirlanan kompozit malzemelerin sahip olduklart 1sil enerji
depolama kapasiteleriyle ve 1sil kararliliklariyla diisiik sicakliktaki 1sitma ve sogutma sistemlerinde, enerji depolanmasi
amactyla kullanim potansiyeli arastirilmistir.

2. MATERYAL VE METOT

Stiren (St) (monomer, Merck, Darmstadt, Almanya), divinilbenzen (DVB) (¢apraz baglayici, %80, Aldrich Chemistry,
Steinheim, Almanya), Setil trimetil amonyum bromiir (CTAB) (katyonik surfaktan, %98 Sigma), yilizey modifiye
montmorillonit (agirlik¢a %15-35 oktadesilamin ve agirlikga %0,5-5 aminopropil trietoksisilan igeren nanokil, Sigma-Aldrich,
Almanya) ve n-oktadekan (OD) (parafin, Merck, Darmstadt, Almanya) alindig1 gibi herhangi bir saflagtirma iglemi
gergeklestirilmeden kullanmildi. 2,2'-azobisizobiitironitril (AIBN) (baslatici, %98, Aldrich Kimya, Steinheim, Almanya)
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etanolden tekrar kristallendirme islemi yapildiktan sonra deneylerde kullanildi. Yapilan tiim deneylerde deiyonize su
kullanildi.

N-oktadekan/montmorillonit kompozit FDMlerin hazirlanmasmna ait gsema Sekil 2’de  gosterilmigtir. N-
oktadekan/montmorillonit kompozit FDMleri faz inversiyon emiilsifikasyonuyla ¢ekirdek:kabuk orani hacimce 1:1 olacak
sekilde hazirlanmigtir. Su fazi, emiilgator ve deiyonize suyun oda sicakliginda karistirilmasiyla elde edilmistir. Yag fazi ise, n-
oktadekan, stiren (St), divinilbenzen (DVB), AIBN’in karistirilmasi ve ticari olarak satin aliman modifiye edilmis
montmorillonit (MMT) kilinin agirlik¢a degisen oranlarda (% 0,5, 1, 3, 5) bu karisima ilavesiyle hazirlanmugtir. Su fazinin, yag
fazi ile karistirilmasinin ardindan elde edilen emiilsiyon karigimimin geri sogutucu takilmig ti¢ boyunlu bir reaktérde 70°C’de
24 saat siireyle polimerlesme reaksiyonu gerceklestirilmigtir. Reaksiyon siiresi sonunda elde edilen iiriin etanole damlatilmig ve
¢oktiirme, yikama ve siizme islemlerinin ardindan elde edilen kapsiiller 24 saat siireyle vakum etiiviinde kurutulmustur.
Mikrokapsiillere ilave edilen MMT dolgusunun 1sil kararlilikta, erime ve katilagsma sicakliklarinda, erime ve katilagma
entalpilerinde yapacagi degisimin kiyaslanmasi amaciyla MMT dolgusu icermeyen mikrokapsiillerde hazirlanmigtir. Ayrica St-
DVB kapsiiliin 1s1] kararlilikta yaptigi degisimin goriilmesi amaciyla da n-oktadekan igermeyen bos mikrokapsiil sentezi de
yukarida anlatilan yontem temelinde gerceklestirilmistir.

FDM olarak kullanilan saf n-oktadekanin, dolgu igermeyen mikrokapsiillenmis FDMnin ve degisik katki oranlarinda
(agirlikga %0,5-5) MMT igeren kompozit FDMlerin gizli 1s1 depolama kapasiteleri ve faz gecis sicakliklari azot (N2) atmosferi
altinda calisan Diferansiyel Taramali Kalorimetre (DSC) cihazi (DSC 7020 HITACHI) ile -20 ila 80°C sicaklik araliginda ve
5°C.dk* 1s1tma/sogutma hizinda 6lgiilmiistiir.

Bos kabuk malzemenin (poli(stiren-divinilbenzen kopolimeri), n-oktadekanin ve segilen kompozit malzemenin 1s1l
dayanmimlar1 Seiko TG / DTA 6300, Seiko Instruments, Tokyo, Japan termal analiz cihazi yardimiyla azot (N2) atmosferi
altinda 0-600°C sicaklik araliginda ve 10°C.dk™ 1sitma hizinda belirlenmistir.

N-oktadekan, kabuk malzeme ve segilen kompozit malzemenin kimyasal yapilar1 Perkin Elmer Spectrum 100 FT-IR
spektrofotometresi kullanilarak oda sicakliginda 650-4000 cm? dalga boyu araliginda kaydedilen FT-IR spektrumlarindan
tespit edilmistir.

Bos kabuk malzeme ve segilen kompozit malzemenin morfolojik 6zellikleri Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) (FEI
Inc. Inspect S50 SEM-EDAX) ile karakterize edilmistir.

’\ n-oktadekan
CTAB
St
Ultra saf su h
' . < DVB

[ - | AIBN
Yiizey modifiye nanokil

Su Fazi Yag Fazi

VeV

Polimerizasyon ®
24sa,70°C

Kompozit FDM

Sekil 2. Modifiye edilmis MMT katkili mikrokapsiillenmis kompozit FDMnin hazirlanma asamalari.

3. BULGULAR VE TARTISMA

Yapilan deneysel ¢aligmalar sonucunda FDMlerden biri olan n-oktadekan yiizeyi modifiye edilmis montmorillonit nanokili
varliginda faz inversiyon emiilsifikasyonu yontemiyle stiren-divinilbenzen (St-DVB) kopolimer kabuk igerisinde basariyla
kapsiillenmistir. Yapilan deneysel ¢alismada hazirlanan numuneler Tablo 1’de yer aldig1 isimlerle kodlanmistir.

678



NOHU Miih. Bilim. Derg. / NOHU J. Eng. Sci. 9(1): 675-687

ISIL ENERJI DEPOLAMA UYGULAMALARINA YONELIK MIKROKAPSULLENMIS ~N-OKTADEKAN/NANOKIL
KOMPOZIT FAZ DEGISTIREN MALZEMELERIN GELISTIRILMESI

Tablo 1. Deneysel ¢aligmada yer alan numunelerin kodlari ve agiklamalari

Numune Kodu Nanokil dolgu Aciklama
oram %

KB - Bos poli(St-ko-DVB) kabuk malzeme
SB-0 - n-oktadekan (FDM)
SB-1 0 nanokil igermeyen mikrokapsiillenmis

FDM

SB-2 0,5 nanokil i¢eren mikrokapsiillenmis FDM
SB-3 1,0 nanokil i¢eren mikrokapsiillenmis FDM
SB-4 3,0 nanokil i¢eren mikrokapsiillenmis FDM
SB-5 5,0 nanokil igeren mikrokapsiillenmis FDM

Hazirlanan numunelerin DSC grafiklerinden elde edilen 1s1l verileri Tablo 2’de yer alirken, bu numunelerin ¢akistirilmis
termogramlart Sekil 3’de sunulmustur.

Tablo 2. Hazirlanan numunelerin DSC egrilerinden alinan 1s1l 6zellikleri

Karune ('(?/:)))'9“ T UTWCO) JCIS?E To(°C) TaCO Jf/Ag?"
SB-0 : 27,9 305 248 26,3 24,1 248
SB-1 0 28,1 305 232 26,7 24,8 228
SB-2 05 27,4 30,6 226 26,5 24,4 223
SB-3 10 28,2 30,2 232 26,1 24,3 235
SB-4 3,0 27,7 29,4 246 26,5 24,7 246
SB-5 5,0 27,6 31,0 199 26,4 24,5 211

aDSC 1sitma egrisinde onset erime sicakligi

®DSC 1sitma egrisinde pik erime sicaklig

‘DSC 1sitma egrisinde erime entalpisi

9DSC sogutma egrisinde onset kristallenme sicaklig
¢DSC sogutma egrisinde pik kristallenme sicakligt
DSC sogutma egrisinde kristallenme entalpisi

DSC sonuglarindan elde edilen veriler degerlendirildiginde biitiin numunelerin FDM olarak n-oktadekani igerdikleri, sahip
olduklar1 faz degisim piklerinden net olarak goriilmektedir. Dolayisiyla hazirlanan kompozit malzemelerin basarili bir sekilde
kapsiillendigi ifade edilebilir. Hazirlanan malzemelerin saf n-oktadekana (SB-0) gore daha diisiik entalpi degerlerine sahip
olmasi, sahip olduklar1 polimerik kabuktan dolay1 beklenen bir sonugtur. Bunun yaninda dolgu artisinin entalpi degerlerinde
azalmaya neden oldugu ve en belirgin degisimin en yiiksek dolgu miktarina sahip (% 5,0) SB-5 kodlu numune de gergeklestigi
sOylenebilir. Diger yandan saf n-oktadekan igin erime ve kristallenme entalpisi degerleri sirasiyla 248 J/g ve -248 J/g olarak
bulunurken, SB-5 kompoziti igin bu degerler sirasiyla 199 J/g ve -211 J/g olarak bulunmustur. Elde edilen bu degerler bina
yap1 malzemeleriyle uyumlu MMT dolgusunu igeren bu kompozit FDMnin binalarda 1s1 depolama amagli kullanim potansiyeli
oldugunu gostermektedir. Tablo 3’de elde edilen SB-5 kompozitinin literatiirde yer alan kompozit FDMler ile bir
karsilastirilmast verilmistir. Gortildiigii iizere elde edilen n-oktadekan/modifiye edilmis MMT kompoziti sahip oldugu 1s1
depolama kapasitesi ile dnemli bir potansiyele sahiptir.
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Sekil 3. Hazirlanan FDMlerin DSC 1sitma ve sogutma egrileri

Tablo 3. Literatiirdeki farkli kompozit FDMlerin enerji depolama 6zelliklerinin kiyaslanmasi

Kompozit FDM Toe(°C) Tok(°C) AHe (J/9) Referans
PEG/diatomit 27,7 32,2 87,0 [42]

Laurik asit/diatomit 40,9 38,7 57,2 [43]
Kaprik-laurik asit/diatomit 23,6 22,5 87,3 [44]
Kaprik-miristik asit/genlestirilmis perlit 21,7 20,7 85,4 [45]
Parafin/bentonit 41,7 43,4 39,8 [46]
Parafin/organik MMT 23,1 - 51,8 [50]
RT20/MMT 20,8 - 53,6 [49]
RT20(agir. %58)/MMT 23,0 - 79,2 [48]

SB-5 27,6 26,4 199 Bu ¢alisma

Diger yandan numunelere ait faz gecis sicakliklari incelendiginde en genis faz degisim pik sicaklik araliginin (24,5 — 31,0
°C) yine SB-5 kodlu numuneye ait oldugu goriilmektedir. Literatiirde genis faz degisim pik sicaklik araliklarina sahip
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FDMlerin uygulamada avantajli oldugu [51] ve binalarda 1s1 depolama malzemesi olarak kullanilmasinin, FDMnin uygulandigi
bolgedeki sicaklik dalgalanmalarini ve dolayisiyla mevsimsel sicaklik degisimlerinin etkilerini azalttigi rapor edilmistir [52].
Hazirlanan kompozit malzemenin, ingaat yapt malzemeleriyle uyumlu MMT kilini icermesi yaninda sahip oldugu genis faz
degisim araligi ve yiiksek enerji depolama kapasitesi ile binalarda diisiik sicakliktaki (20-35 °C) gizli 1s1 depolama
uygulamalari i¢in uygun bir malzeme aday1 oldugu diistiniilmektedir.

100.0
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S
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1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
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Sekil 4. n-oktadekan (SB-0), SB-5 kompozit malzemenin ve polimerik kabugun (KB) termogravimetrik analiz (TGA) ile
elde edilen 1s1l bozunma egrileri
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Kopolimer kabuk malzemenin, n-oktadekanin ve kapsiillenmis kompozit FDMler i¢inden se¢ilen SB-5 kodlu kompozit
malzemenin TGA ile elde edilen 1s1l bozunmalarina ait TG ve DTG termogramlar1 ve bu termogramlarin ¢akistirilmis halleri
Sekil 4°de sunulurken, elde edilen 1s1] bozunma sonuglar1 Tablo 4’de 6zetlenmistir.

Tablo 4 ve Sekil 4’den goriildiigii izere KB kodlu polimerik kabuk malzeme ve SB-0 kodlu n-oktadekan tek basamakta 1s1l
bozunmaya ugramakta ve sirasiyla 382,5-450,8 °C ve 145,1- 227,6 °C sicaklik araliklarinda agirliklarinin %96,2°si ve
%98,5’ini kaybetmektedirler. Buna karsin hazirlanan SB-5 kodlu numune igerdigi FDM ve kabuk dolayisiyla iki basamakta 1sil
bozunmaya ugramaktadir. SB-5 kodlu kompozit malzemenin ¢ekirdek kisminda yer alan n-oktadekanin bozunmasina karsilik
gelen ilk 1s1] bozunma basamagi 169,2-229,3°C sicaklik araliginda gerceklesirken, agirlik kaybi %94,1 olmustur. Ayrica SB-5
kodlu numunenin 413,6-447,3°C sicaklik araliginda gergeklesen ikinci 1sil bozunma adiminin ise bos kabuk malzemeyle
uyumlu sonug¢ verdigi gorilmiistir. Bu sonucun polimerik kabuk malzemenin bozunmasindan kaynaklandigi acikga
goriilmektedir. Ayrica ilk bozunma adiminda goriilen %94,1 ve ikinci adimda goriilen %2,3 degerindeki agirlik kayiplar da
hazirlanan kompozit malzemenin yiiksek derecede FDM igerdigini, buna karsin ince bir kabuktan olustugunun gostergesidir ve
bulunan DSC sonuglarindaki yiiksek enerji depolama kapasitesi degeriyle de uyumludur. Tim bu sonuglar
degerlendirildiginde, hazirlanan kompozit malzemenin hem kabuk varlifi hem de dolgu ilavesiyle 1sil bozunma baslangi¢
sicakliklarinin belirgin sekilde arttigi ve hazirlanan kompozit malzemenin 1s1l kararliliginin yiiksek oldugu sdylenebilir.

Tablo 4. n-oktadekan (SB-0), SB-5 kompozit malzemenin ve polimerik kabugun (KB) TGA/DTG sonuglari

TGA DTG  Yiizde Maks. TGA DTG Yiizde Maks.
Numune Bozunma Piki  Agirhk  Agirhk bozunma piki agirhk Agirhk
Ad1 Arah@ l.adim kayb1 kayip hizx arahgi 2.adim kayb1  kayip hiza

l.adm (°C) (°C) (%) (%.dkY) 2.adm(°C)  (°C) (%)  (%.dk?)

KB - - - - 382,5-450,8 418,9 96,2 21,2
SB-0 145,1-227,6 209,9 98,5 18,2 - - - -
SB-5 169,2-229,3 216,3 94,1 14,5 413,6-447,3 427,2 2,3 0,6

Polimerik kabuk (KB), FDM olarak n-oktadekan (SB-0) ve kapsiillenmis kompozit FDMnin (SB-5) FTIR spektroskopisi
kullanilarak gergeklestirilen kimyasal karakterizasyonuna ait spektrumlari sirastyla Sekil 5a, 5b ve Sc¢’de sunulmustur. SB-0’a
ait spektrum incelendiginde, 2956, 2920 ve 2852 cm™ goriilen pikler alifatik C-H gerilme titresimlerinden kaynaklanmaktadir.
1466 cm?, 1377 cm? ve 720 cmideki pikler ise sirastyla C-H biikiilme titresimi, metil biikiilme titresimi ve uzun-zincir metil
biikiilme titresiminden ileri gelmektedir. Polimerik kabuga (KB) ait spektrum incelendiginde ise 2967 ve 2920 cm™ goriilen
pikler C-H gerilme titresimine ait piklerdir. 1451 cm™ goriilen pik C-H deformasyon titresimini gostermektedir. Diger yandan
1598 ve 1492 cm? goriilen pikler benzen halkasinin sirasiyla alifatik ve aromatik C=C gerilme titresim bantlarini isaret
etmektedir. Bunlara karsin SB-5 kompozitine ait spektrum incelendiginde, polistirene ait C-H gerilme piklerinin n-oktadekanin
2953, 2913 ve 2848 cm* goriilen ayni grup pikleriyle iist {iste cakistig1 goriilmiistiir. 1471 cm™ de ortaya ¢ikan pik ise benzen
halkasima ait C=C gerilme titresim bandim isaret etmektedir. 1369 cm™ de goriilen metil grubuna ait pik ise yine sentezlenen
kompozit malzemede n-oktadekanin varligin1 dogrulamaktadir. Tiim bu elde edilen bulgular SB-5 kodlu kompozit malzemenin
basariyla sentezlendigini kanitlamaktadir.
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25852

Sekil 5. (a) Polimerik kabugun (KB) , (b) n-oktadekan (SB-0) ve (c) SB-5 kompozit malzemenin FT-IR spektrumlari
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N-oktadekanin poli(stiren-ko-divinilbenzen) ile gergeklestirilen kapsiilasyon islemi sonucunda elde edilen kompozit
malzeme (SB-5) Sekil 6’da goriildiigii gibi beyaz renkte ve toz formundadir. Sentezlenen polimerik kabuk (KB) ve kompozit
malzemenin (SB-5) morfolojik 6zellikleri taramali elektron mikroskobu (SEM) ile incelenmistir.

Sekil 6. Sentezlenen SB-5 kompozit malzemesinin goriiniimii

Polimerik kabuk malzeme ve SB-5 kodlu kompozit malzemeye ait taramali elektron mikroskobu goriintiileri sirasiyla Sekil
7 ve Sekil 8’de yer almaktadir. Sekil 7°den goriildiigii gibi polimerik kabuk malzeme 185.1 nm ila 391.5 nm arasinda degisen
boyutlarda, neredeyse kiiresel bir bicimde kapsiillerden olugmaktadir.

Sekil 7. Polimerik kabuk malzemenin (KB) SEM goriintiisti.

Diger yandan Sekil 8’de yer alan SB-5 kodlu kompozit malzemenin SEM goriintiileri incelendiginde kabuk malzemeye
kiyasla tamamiyle kiiresel olmayan ve net olarak ayrilmamis birbirine bagl zincirler seklinde elde edildigi s6ylenebilir. SB-5
kompozitin igerdigi n-oktadekan faz degistiren maddenin polimerizasyon esnasinda olusan kabuk malzemenin dis yiizeyine
bulagma ihtimali daha yapisik bu morfolojiye neden olmus olabilir. Goriintiilerdeki mikrometre boyutundaki SEM
biiyiitmelerinden faz degistiren bir madde olan n-oktadekanin mikroboyutta kapsiillendigi agikca goriilmektedir.
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Sekil 8: Kompozit malzemenin (SB-5) SEM goriintiileri.

4. SONUCLAR

Bu calismada faz degistiren maddelerden biri olan n-oktadekan (OD), farkli katki oranlarinda agirlikga %15-35
oktadesilamin ve %0,5-5 aminopropiltrietoksisilan ile yiizeyi modifiye edilmis montmorillonit kili varlhiginda faz inversiyon
emiilsifikasyonu yontemiyle poli(St-ko-DVB) kopolimer kabuk ile mikroboyutta kapsiillenmistir. Yapilan DSC, TGA, FT-IR
ve SEM analizleri sonucunda elde edilen bulgular agsagida 6zetlenmistir:

* Hazirlanan numunelerin gerceklestirilen DSC analizleri sonucunda dolgu artisinin entalpi degerlerinde azalmaya neden
oldugu ve en belirgin degisimin en yiliksek dolgu miktarina sahip (% 5,0) SB-5 kodlu numune de gerceklestigi,

* SB-5 kodlu kompozit malzemenin diger hazirlanan malzemelere kiyasla 6zellikle bina uygulamalarinda FDMnin
uygulandigr bolgedeki sicaklik dalgalanmalarini ve dolayisiyla mevsimsel sicaklik degisimlerinin etkilerini azaltmast
yoniinden bir avantaj sayilan daha genis faz degisim pik sicaklik araligina ve nispeten yiiksek enerji depolama kapasitesine
sahip oldugu,

* Hazirlanan kompozit malzemenin (SB-5) gerc¢eklestirilen TGA analizi sonucunda saf n-oktadekana kiyasla hem kabuk
varliglt hem de dolgu ilavesiyle 1s1l bozunma baslangi¢ sicakliginin belirgin sekilde arttigi ve hazirlanan kompozit malzemenin
1s1l kararliliginin yiiksek oldugu,

» FT-IR spektroskopisi ile gerceklestirilen kimyasal karakterizasyon sonucunda SB-5 kodlu kompozit malzemenin
basartyla kapsiile edildigi,

* Gergeklestirilen SEM analizi sonucunda FDMnin mikro boyutta kapsiillendigi agik¢a goriilmiistiir.

Tiim bu bulgulara gére hazirlanan kompozit malzemeler iginde yap1 malzemeleriyle uyumlu %5,0 modifiye MMT dolgusu
iceren kompozit malzemesinin sahip oldugu faz degisim sicaklik araligi, yiiksek 1si1l enerji depolama kapasitesi ve 1sil
kararliligryla 6zellikle binalarda enerjinin korunmasi ve gizli 1s1 depolama uygulamalarinda kullanilma potansiyeli bulunan bir
enerji depolama malzemesi oldugu sonucuna varilmistir.
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