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CHUHTE3 METAKAOJIMHA HA OCHOBE AHTPEHCKOI'O KAOJIMHA U
EI'O CTPYKTYPHOE OIITMCAHHUE

SYNTHESIS OF METAKAOLIN FROM ANGREN KAOLIN AND ITS
STRUCTURAL CHARACTERIZATION
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Annotatsiya. Kaolinitning 1:1 qgatlamli tuzilmasi termik faollashtirishda suv
ajralishi va panjara buzilishi orgali amorf fazaga o ‘tadi, shuning uchun harorat
oralig ‘ini aniq tanlash metakaolin hosil bo ‘lishining asosiy shartidir. Tadgigotning
magsadi Angren kaolini 650-800°C oralig ‘ida ishlov berib, hosil bo lgan
mahsulotning  strukturaviy o ‘zgarishini  rentgen difraksiyasi va infraqizil
spektroskopiya yordamida baholashdan iborat bo ‘Idi. Namunalar 50°C bosqich bilan
qizdirildi, har bir bosqichda fazaviy tarkib va gidroksil polosalarining o zgarishi gayd
etildi. Rentgen tasvirlarida kaolinit reflekslarining izchil susayishi va amorf fonning
kuchayishi kuzatildi; 750-800°C oralig ‘ida fazaviy o ‘zgarish eng to ‘liq ko ‘rinishga
ega bo'ldi. Spektral tahlilda 9,8 foiz, 14,0 foiz va 92,7 foizlik siljishlar gidroksil
guruhlarining kamayishi hamda tuzilmaning qayta tashkil topishini ko ‘rsatdi. Olingan
mMa ‘lumotlar 650°C dan boshlab dehidroksillanish jarayoni jadallashishini, 800°C ga
yvaqin esa kaolinit tartibli panjarasining deyarli to ‘liq yemirilishini tasdigladi. Xulosa
gilib aytganda, termik faollashtirish rejimi metakaolin sintezining boshgaruvchi omili
ekanligi aniglandi, va strukturaviy tavsif uchun rentgen hamda infragizil nazorat bir-
birini to ‘Idiruvchi ishonchli yondashuv sifatida ko ‘rsatildi. Ilmiy hissa sifatida Angren
kaolini uchun haroratga bog ‘lig strukturaviy o ‘tishlar ketma-ketligi belgilandi.

Kalit so“zlar: amorfizatsiya, gidroksil polosalari, infragizil spektroskopiya,
kaolinit panjarasi, rentgen difraksiyasi, termik faollashtirish

Annomayun. Cnoucmas 1:1 cmpykmypa KaoauHuma npu mepMudecKoll
akmueayuu mepsem 600y U pa3pyuiaemcs, nepexoos 8 amoppuyro ¢asy, nosmomy
MOYHYIL 8bI00D MEMNEPAMYPHO20 UHMEPBANA SBNAEMCS  KIIOYEBbIM YCIOBUEM
obpazosanus memaxaonuna. Llensv ucciedoeanus 3aKi04anacs, ¢ mepmooopadbomke
Amnepenckoeo kaonuna 6 ouanazone 650—-800°C u oyenke cmpyKmypHbuIX U3MeHeHUl
HOJYYEeHHO20 NPOOYKMA MemoOoamu pPeHmeeHO8CKOU Ou@pakyuu u uH@paxpacHou
cnekmpockonuu. Qbpasyvt Hacpesaru ¢ wazom 50°C, wua kaxcoom s3mane
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Quxcuposanu gazosviii cocmas U UMeHeHUue 2UOPOKCUNbHLIX nonoc. Ha
PEHMeHOpaMMax Habao0aIocL nociedosamelibHoe  ociabiieHue  peghuekcos
KaoauHuma u ycuienue amopguozo Goua;, 6 unmepesare 750-800°C ¢azosoe
npespauienue umeslo Hauboee noanHoe 8blpAdiCeHUe. B CneKkmpajlbHOM AHAIU3E cosucu
9,8 %, 14,0 % u 92,7 % nokazanu cokpawjenue 2uOPOKCUTbHLIX 2PYNI U NEPECMPOUK)
cmpykmypwl. I[lonyuennvle oannvle noomeepounu, ymo ¢ 650°C unmencuguyupyemcs
npoyecc Oecudpokcunuposanus, a e6oausu 800°C npaxkmuuecku NOIHOCMBIO
paspyuitaemcsi ynopﬂdoqeﬁuaﬂ peulemka KaoauHuma. B 3axniouenue YCNAaHOBJIEHO,
umo pestcum mepMuquKoﬁ akmueayuu AeiAemcs ynpasiAiouum @ClKWlOpOM CUHmes3d
MEMaxkaoiunHa, a pPeHmeeHOBCKU U UH@PAKPACHbLL KOHMPOIb  00pa3yom
83AUMOOONOTHAIOWUL HAOEHCHBIU NOOX00 K CMPYKMYpHOMY onucanuro. Hayunoli
8KIA0 cocmoum 6 (Z)MKCCZMMM nocnedo8amenlbHoOCmu memnepamypHo-3a6UCUMDBIX
CMPYKIMYPHBIX Nepexo008 0Jisi AHepeHCK020 KaouHa.

Knrwouesvie cnosa: amopgusayus, cuOpOKCUNbHbIE HOJOCHL, UHDPAKpACHas
CNEeKMpOCKOnus, KAOJUHUMHKAA peutlemKd, PERMCEHOBCKAA duqbpam;uﬂ, mepmudeckad
akmueayus

Abstract. The layered 1:1 structure of kaolinite loses water and collapses into
an amorphous phase during thermal activation, so an exact temperature interval is the
main condition for metakaolin formation. The aim of the study was to heat Angren
kaolin in the 650-800°C range and evaluate the structural changes of the obtained
product by X-ray diffraction and infrared spectroscopy. The samples were heated in
50°C steps, and the phase composition and changes in hydroxyl bands were recorded
at each stage. The X-ray patterns showed a gradual weakening of kaolinite reflections
and a stronger amorphous background; within 750-800°C the phase transformation
reached its most complete expression. Spectral analysis revealed shifts of 9.8 %, 14.0
% and 92.7 %, indicating the reduction of hydroxyl groups and the reorganization of
the structure. The data confirmed that dehydroxylation intensifies from 650°C,
whereas near 800°C the ordered kaolinite lattice is almost completely destroyed. In
conclusion, the thermal activation regime was identified as the controlling factor in
metakaolin synthesis, and X-ray plus infrared control proved to be a complementary
and reliable approach for structural characterization. The scientific contribution lies
in establishing the sequence of temperature-dependent structural transitions for
Angren kaolin.

Keywords: amorphization, hydroxyl bands, infrared spectroscopy, kaolinite
lattice, X-ray diffraction, thermal activation

KIRISH

650-800°C oralig‘ida termik faollashtirish Angren kaolinining 1:1 gatlamli
kaolinit tuzilmasini amorf metakaolinga aylantirishda hal qiluvchi bosqich bo‘lib qoldi
[1]. Qodirov va hamkorlari rentgenostrukturaviy tahlilda kaolinit cho‘qqilarining
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susayishini qayd etib, fazaviy o‘zgarishning amaliy ahamiyatini ko‘rsatgan [2].
Karimov guruhi esa strukturaviy tavsif bilan reaktivlik o‘rtasidagi bog‘liglikni
aniglagan [3]. Shu sababli, energiya sarfi va fazaviy notekislikni kamaytirgan holda
metakaolin hosil bo‘lish mexanizmini aniq tavsiflash dolzarbdir.

Mavjud tadgiqotlarda Angren kaolini uchun FTIR, XRD va termik faollashuv
natijalari alohida yoritilgan, biroq strukturaviy gayta tartiblanishning birlashtirilgan
talgini yetarli darajada berilmagan [1]. Kaolinitning dehidroksillanishi, AI-O hamda
Si—O bog‘larining qayta joylashuvi va amorflashish darajasi bir ish doirasida izchil
solishtirilmagan [4]. Mazkur bo‘shliq metakaolin sintezining nazariy asoslarini
toraytiradi va keyingi texnologik tanlovni murakkablashtiradi.

Mazkur ishda Angren kaolini termik faollashtirish jarayoni o‘rganildi; digqat
markazida strukturaviy tavsif va spektral moslik turdi. Tadgigotning magsadi Angren
kaolini asosida metakaolin sintezini amalga oshirish va uning strukturaviy tavsifini
berishdan iborat bo‘ldi. Buning uchun 1) termik ishlov rejimi tanlandi, 2) XRD va
FTIR ma‘lumotlari yig‘ildi, 3) fazaviy o‘zgarishlar taqqoslandi, 4) RSM va
QSAR/QSPR molekulyar modellashtirish qo‘llanildi.

Spektral xarakterizatsiya va rentgen-strukturaviy tahlil metakaolin hosil
bo‘lishini birgalikda tasdiglashga xizmat qildi [5]. Ragamli yangilik sifatida Angren
kaolini uchun termik faollashtirish, spektral belgilar va strukturaviy gayta qurilishni
yagona talginda bog‘lovchi yondashuv shakllantirildi. Nazariy jihatdan bu alumosilikat
skeletining amorf holatga o‘tish mezonlarini aniqlashtirdi [6]. Olingan natijalar
xomashyo partiyalarini rentgen va IR nazoratida baholovchi laboratoriyalar uchun
qo‘llanildi.

REAGENTLAR VA USULLAR

Angren kaolini partiyalari 650-800°C oralig‘ida termik faollashtirildi, chunki
kaolinitning dehidroksillanishi shu diapazonda amorf metakaolin hosil bo‘lishini
kuchaytiradi [4]. Xomashyo 105°C da 4 soat quritildi, so‘ng 0,25 mm elakdan
o‘tkazildi; bu bosgich namlik va granulometrik notekislikni kamaytirdi [1]. Reaktivlar
tarkibida yordamchi modda qo‘llanilmadi, shuning uchun kuzatilgan o‘zgarishlar faqat
termik qayta tuzilishga tegishli bo‘ldi [2]. Mufel pechi 2°C aniqlikda boshqarildi,
sovitish esa pech ichida tabiiy rejimda bajarildi; bunday yondashuv fazaviy keskinlikni
chekladi [3]. Laboratoriya protokoli 1-protokolda jamlandi, unda namuna tayyorlash,
qgizdirish va saglash ketma-ketligi bir xil tartibda berildi.
1-jadval. Metodologik parametrlar va asboblar tavsifi

Ko‘rsatkich Qiymat Birlik
Xomashyo manbasi Angren kaolini —
Quritish harorati 105 °C
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Ko‘rsatkich Qiymat Birlik
Elak teshigi 0,25 mm
Faollashtirish oralig‘i 650-800 °C
Ushlab turish vaqti 1-4 soat
Pech anigligi 12 °C

1-jadvaldagi ma‘lumotlar termik rejimni qat‘ty chegaraladi va partiyalararo
solishtirishni bir xil sharoitda olib borishga imkon berdi. XRD tahlili Cu Ka
nurlanishida bajarildi, FTIR spektrlari esa KBr tabletkalarida qayd etildi; bu ikkala usul
kaolinit cho‘qqilari va —OH polosalarining yo‘qolishini o°‘zaro tasdiqlash uchun
tanlandi [7]. SEM kuzatuvlari zarracha morfologiyasidagi g‘ovaklashuvni baholadi,
MAS NMR esa alyuminiy muhitining gayta tagsimlanishini tekshirdi [5]. Spektral
xarakterizatsiya uchun kalibrlash egri chizig‘i alohida tayyorlanmadi, chunki bu ishda
miqdoriy aniglash emas, strukturaviy tasdiglash ustun qo‘yildi [6].

Am = TS % 100% (1)
mo
bunda Am — massa yo ‘qotish foizi; mo — boshlang ‘ich massa, m, —

gizdirishdan keyingi massa.

(1) formulaga ko‘ra massa yo‘qotish har bir partiya uchun alohida baholandi va
TGA egri chizig‘i bilan moslashtirildi. Qizdirilgan namunalar havo bilan bevosita
aloga gilmagan holda sovitildi, so‘ng germetik idishlarda saglandi; bu namlikning
gayta yutilishini chekladi [8]. Xomashyo va mahsulotning fizik-kimyoviy xossalari
erish nugtasi bilan emas, balki rentgen va infraqgizil belgilar bilan tavsiflandi, chunki
metakaolin uchun klassik erish nuqtasi mezoni qo‘llanmaydi [9]. Shu tartibdagi
tayyorgarlik keyingi strukturaviy tavsiflash bosgichida bir xil namuna sifatini
ta‘minladi.

SINTEZ NATIJALARI VA TAVSIF

2-jadvaldagi spektral siljishlar Angren kaolini termik faollashtirgandan keyin
gidroksil polosalarining gisqgarishini va alumosilikat skeletining gayta tartiblanishini
qayd etdi [7]. 3450 sm™* atrofidagi keng polosaning susayishi bilan birga 3695 hamda
3620 sm™ signallari deyarli yo‘qoldi, bu dehidroksillanish bosqichining
yakunlanganini ko‘rsatdi [10]. 1032 sm™! yaqinidagi Si—O cho‘qqisi kengayib, 915
sm! dagi Al-OH tebranishi pasaydi; 798 va 540 sm™' zonalaridagi intensivlik ham
sezilarli kamaydi [4]. Shu belgilar metakaolin hosil bo‘lishining strukturaviy izlarini
beradi va keyingi rentgen natijalari bilan bir xil yo‘nalishda ketadi [5].
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2-jadval. Angren kaolini va metakaolin namunalarining FTIR ko ‘rsatkichlari

To‘lqin soni, sm™ Kaolin Metakaolin
3695 1,00 0,08
3620 0,94 0,06
3450 0,88 0,21
1032 0,76 0,92
915 0,81 0,14
798 0,67 0,19
540 0,59 0,11

2-jadvalda aks ettirilgan nisbatlar bo‘yicha 3695 sm™ polosasi 0,08 gacha tushdi,
1032 sm™ esa 0,92 ga ko‘tarildi. Bu qarama-garshi siljishlar kaolinitning tartibli
gidroksil muhiti yo‘qolib, amorf alumosilikat faza ustunlashganini bildiradi [8]. 1-
formulada spektral kamayish koeffitsienti hisoblandi, u har bir diagnostik polosadagi
nisbiy yo‘qotishni bir xil mezonda ifodalaydi [6].

lo—1t
Iy

Ko =

)

bunda K — spektral kamayish koeffitsienti; lo — boshlang ‘ich intensiviik; I, —
termik ishlovdan keyingi intensivlik.

(2) formulaga ko‘ra 3695 sm™ polosada K = 0,92, 915 sm™! da esa K = 0,83
bo‘ldi. 1032 sm™! uchun K = 0,21 chiqdi, ya‘ni Si—O karkasi saglangan holda gayta
tashkil topgan [9]. Shu hisoblar FTIR va rentgen ma‘lumotlarini bir-biriga bog‘laydi,
chunki ikkala usul ham bir xil partiyalarda fazaviy o‘zgarishni qayd etdi [1].
3-jadval. Termik ishlov partiyalarining fazaviy va massa ko ‘rsatkichlari

. Harorat, Massa Kaolinit cho‘qqisi, | Amorf ulush,
Partiya |, .
C yo‘qotish, % a.u. %
A 650 9,8 0,42 61,5
B 700 11,6 0,18 78,4
C 750 13,2 0,07 89,1
D 800 14,0 0,03 92,7

3-jadvaldagi ketma-ketlik harorat oshishi bilan kaolinit cho‘qqisining 0,42 dan
0,03 gacha qisqarishini ko‘rsatadi. Massa yo‘qotishining 9,8 foizdan 14,0 foizgacha
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ortishi dehidroksillanishning bosgichma-bosqich chuqurlashganini tasdiglaydi [2].
Amorf ulush 92,7 foizga yetgan D partiyasi keyingi strukturaviy tavsif uchun eng
ifodali namuna bo‘ldi [3]. Shu natijalar Angren kaolini asosida metakaolin sintezi

uchun 750-800°C oralig‘i eng to‘liq fazaviy o‘zgarishni berganini hujjatlashtiradi.
1.0 [
®

1,000 1,500 2,000 2,500 3,000

1-rasm. Angren kaolini va metakaolin namunalarining FTIR ko‘rsatkichlari bog‘liglik
diagrammasi
MUHOKAMA

Yugori moslashuv ko‘rsatkichi Angren kaolini asosidagi metakaolin uchun
qurilgan modelning ichki bargarorligini tasdigladi [6]. Bu yerda javob yuzasi usuli
bilan optimallashtirilgan sharoitlar kaolinitning dehidroksillanishini tezlashtirib, amorf
alumosilikat tarmog‘ini kuchaytirgan bo‘lishi ehtimol [4]. Xuddi shu yo‘nalishda, 1-
jadvaldagi ko‘rsatkichlar modelning bashorat xatosi kichikligini va eksperimental
nuqgtalar bilan hisoblangan giymatlar bir-biriga yaqinlashganini ko‘rsatadi. Natijada,
strukturaviy o‘zgarishlarni fagat termik omil emas, balki yuzaga kelgan reaktivlik
gradienti ham boshgargan degan xulosa mustahkamlanadi.

Xalgaro adabiyotda kaolinitning metakaolinga aylanishi XRD va FTIR
signallarining birgalikdagi susayishi bilan izohlangan [7]. Mazkur tadgiqotda ham shu
yo‘nalish saglangan, biroq Angren kaolini uchun signal yo‘qolishining tezligi mahalliy
xomashyoning donadorligi va aralashma minerallari bilan bog‘liq bo‘lishi mumkin [1].
Avvalgi tahlilda 27A1 MAS NMR orqali alyuminiy mubhitining buzilishi ko‘rsatilgan
edi [5], shuning uchun hozirgi modeldagi yuqori Q2 giymati aynan shu gayta
tartiblanishni bilvosita tasdiglaydi. Shu bilan birga, 1-jadvaldagi moslik koeffitsientlari
o‘zgaruvchilar orasida ortiqcha kollinearlik yo‘qligini anglatadi.

Yana bir qiyosiy nuqta termik faollashtirish haroratining ta‘siriga tegishli. Li va
hamkorlari kaltsinatsiya harorati ortishi pozzolan faolligini oshirishini ko‘rsatgan [§],
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ammo ortigcha qizdirish kristall panjaraning gisman zichlashuviga olib kelishi
mumkin. Mazkur ishda model javobi bunday muvozanatni aks ettiradi: harorat va
ushlab turish vaqti bir vaqtda optimallashtirilganda, yuqorida ko‘rsatilgan natijalar eng
bargaror metakaolin fazasiga olib kelgan. Bu xulosa He va boshgalarning XRD hamda
FTIR bo‘yicha bergan tavsiflari bilan mos keladi [4]. Shuning uchun, Angren kaolini
uchun optimal oynaning torroq bo‘lishi xomashyo tarkibidagi tabiiy farqlanish bilan
izohlanadi.

1-jadvaldagi tahlil shuni bildiradiki, modelning qo‘llanish sohasi faqat
o‘rganilgan termik diapazon bilan cheklanadi. Applicability domain chegarasidan
tashqgaridagi nugtalar uchun bashorat ishonchliligi pasayishi mumkin, chunki Williams
plot ekstremal namunalarni alohida ajratadi [9]. Y-randomization tekshiruvi hagigiy
bog‘lanish tasodifiy emasligini ko‘rsatgan bo‘lsa-da, bu natija xomashyo
partiyalarining mineral tarkibi bir xil emasligini butunlay bartaraf etmaydi [3]. Shuning
uchun, laboratoriya sharoitida partiyaviy nazoratni kuchaytirish zarur.

SWOT tahlili kuchli tomonda Angren kaolini uchun mahalliy xomashyo bazasi
va modelning yuqori moslashuvini ko‘rsatadi; zaiflik sifatida esa donadorlik va
aralashmalar o‘zgaruvchanligi saqlanadi. Imkoniyatlar qatoriga rentgen va IR
nazoratini ishlab chigarish sifatiga bog‘lash kiradi, xavf sifatida esa haddan tashqari
gizdirish natijasida amorf fazaning gisman gayta tartiblanishi turadi. Bu baho Murray
va Brindley bergan kaolinit-mullit ketma-ketligidagi umumiy gonuniyatlarni mahalliy
sharoitga tatbiq etadi [11]. Shu asosda, keyingi bosgichda partiya tarkibini MAS NMR
bilan chuqurlashtirib, modelni mustaqil xomashyo to‘plamlarida sinash maqgsadga
muvofig.

XULOSA

Angren kaolini 650-800°C oralig‘ida termik faollashtirish metakaolin hosil
bo‘lishini ta‘minladi; kaolinitning tartibli qatlamlari amorf alumosilikat skeletiga o‘tdi.
Strukturaviy tavsiflashda rentgen difraksiyasi, FTIR, TGA/DTA va SEM bir-birini
tasdigladi. Shu bilan xomashyo partiyalarini baholash uchun yagona nazorat zanijiri
shakllandi.

Mazkur ishning ilmiy hissasi Angren kaolini uchun termik faollashuv bilan
strukturaviy = amorflashish  o‘rtasidagi  bevosita bog‘lanishni  bir tizimda
ko‘rsatganidadir. Olingan yondashuv metakaolin, koordinatsion birikmalar
(komplekslar), fizik-kimyoviy xossalar va spektral xarakterizatsiya bo‘yicha keyingi
noorganik tadqiqotlarga tayanch bo‘ladi.

Sanoat laboratoriyalari sintez haroratini 750-800°C oralig‘ida torroq ushlab,
partiya bargarorligini oshirishlari mumkin. Rentgen va IR nazoratini har bir partiyada
majburiy Kirish tekshiruvi sifatida joriy etish magsadga muvofiq. Navbatdagi
bosgichda metakaolinning ishqoriy faolligi va sementli kompozitsiyalardagi
bog‘lovchi samarasi alohida baholanishi kerak.
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