MAS JAPS 9(Ozel Say1): 795-809, 2024

~ournal of Applied sciences
- Uygulamalr Bilimler Dergisi

DOI: http://dx.doi.org/10.5281/zenodo.13910893 &,

Aktif Karbon Yapisinda Hiyerarsik Gozenek Olusumu icin Aktiflestirici Ajan Olarak
Bor Tiirevi Kullaniminin Optimizasyonu

Hacer DOLAS '
! Harran Universitesi, Hilvan Meslek Yiiksekokulu, Miilkiyet Koruma ve Giivenlik Béliimii, Sanliurfa
*Sorumlu yazar (Corresponding author): hacerdolas@harran.edu.tr

Gelis Tarihi (Received): 20.06.2024 Kabul Tarihi (Accepted): 30.07.2024

Ozet

Bu calismada amonyum biborat, boraks ve borik asit gibi bor tlirevi kimyasallarin zirai atik olan fistik
kabuklarindan aktif karbon iiretiminde aktif karbonun yapisinda olusan gézeneklerin boyut ve hacim dagilimina
etkisi incelendi. Ayrica, aktiflestirici ajan tlirii (ABB, Boraks, Borik asit); aktiflestirici ajan oran1 (% 10, % 20, %
30, % 40 ve % 50), aktiflestirici ajan ¢ozeltisinde bekletme siiresi (1 giin, 2 giin, 3 giin, 4 giin ve 5 giin) ve
karbonizasyon sicaklig1 (700 °C, 750 °C, 800 °C, 850 °C ve 900 °C) gibi iiretim kosullarinin bu dagilimdaki etkisi
de incelendi. Elde edilen AC TG-DTA, FT-IR, SEM, BET yiizey alan1 ve BJH gbzenek hacmi, gozenek yiizey
alani, hacim dagilim ve gbézenek ¢api bakimindan karakterize edildi. Elde edilen sonuglara goére, ortalama 1.122
nm ¢aph gdzeneklerden 0.033 cc g hacim bulunduran fistik kabuklar borik asitle muamele sonucunda 7.255 ccg-
1 hacimli 42.52 nm gdzenek boyutuna sahip AC haline geldi. Mikro-mezo gdzenek yiizey alanmin 300 m2g* ile
en yiiksek oldugu % 20 aktiflestirici ajan kullaniminda gériildii. 2 giin bekletme neticesinde 60 nm diizeyine kadar
gozenek boyutunda agilma gozlendi. Miktar ise 2.7 cc g™* diizeyine ¢ikt1. Elde edilen AC’lar 800 °C’de 10-15 nm
araligmda 9 cc g'¥’lik bir hacim yogunluguna, 123 m? g’lik yiizey alanma sahipken; 850 °C’de ise mikro- ve
mezo-gdzeneklilik hatta makro-gdzeneklilik bakimindan daha hiyerarsik bir yapi elde edildi. Sonug¢ olarak
amonyum biborat kullanimiyla fistik kabuklarindan yiiksek oranda mikro gozenek yogunluklu AC elde edilirken,
borik asit kullaniminda hem mikro ve mezo- ve hem de makro- boyutta gézenekler elde edildi. Bunun yaninda
%20 oraninda, 2 giin ve 850 °C’de iiretim kosullar1 kullanilmasi bu hiyerarsiyi destekledigi goriildii.

Anahtar Kelimeler: Zirai atiklar, aktif karbon, bor tiirevi kimyasallar

Optimization of the use of Boron Derivate as Activating Agent for Hierarchical Pore
Formation in Activated Carbon Structure

Abstract

In this study, the effects of boron-derived chemicals such as ammonium biborate (ABB), borax and boric acid on
the size and volume distribution of the pores formed in the structure of activated carbon in the production of
activated carbon from agricultural waste pistachio shells were examined. The effect of production conditions such
as type of activating agent (ABB, Borax, Boric acid), activating agent rate (10%, 20%, 30%, 40% and 50%),
holding time in the activating agent solution (1 day, 2 days, 3 days, 4 days and 5 days) and carbonization
temperature (700 °C, 750 °C, 800 °C, 850 °C and 900 °C) on this distribution was also examined in terms of TG-
DTA, FT-IR, SEM, BET surface area and BJH pore volume, pore surface area, volume distribution and pore
diameter. According to the results obtained, peanut shells containing pores with an average diameter of 1.122 nm
and a volume of 0.033 cc g™* turned into AC with a volume of 7.255 cc g%, a pore size of 42.52 nm. The highest
pore surface area was observed as 300 m? g when 20% activating agent was used. As a result of waiting for 2
days, an expansion of the pore size up to 60 nm was observed. While the amount of ACs obtained increased to 9
cc gt in the range of 10-15 nm at 800 °C, a more hierarchical structure in terms of micro and mesoporosity and
even macroporosity was obtained at 850 °C. As a result, while AC with high micropore density was obtained from
peanut shells with the use of ammonium biborate, both micro-, meso- and macro-sized pores were obtained with
the use of boric acid. In addition, the use of 20%, 2 days and 850 °C production conditions was seen to support
this hierarchy.
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1. Giris

Aktif karbon (AC), zeolit ve cam gibi
malzemeler yapilarinda belirli boyutta
gozenek tasir. Bu gozenekler sayesinde
gostermis olduklar1 ozellikler daha fazla
katlanir. Kullanom  amacina  gore
gozeneklerin ¢apt 6nem kazanmaktadir. AC
icin mikro-gézenekli yapt onemli iken,
stiper kapasitor elektrodu icin kullanilan
malzemenin makro- ve mezo-gozenekli
olmasi bir kriterdir. IUPAC
siniflandirmasina gore ¢ap1 2 nm den daha
kiigiik olan gozenekler mikro-, 2 ve 50 nm
araliginda olan goézenekler mezo-, 50 ve
daha biiyilk capa sahip goézenekler ise
makro-gozenek olarak isimlendirilir. (Naito
ve ark., 2018)

Yapida mikro-gozenekler ne kadar
coksa BET yiizey alan1 da o kadar yiiksek
olur. Yiksek yilizey alanli malzemeler
ozellikle adsorpsiyon isleminde adsorban
olarak kullanilan aktif karbonlarda ¢ok
degerli olmaktadir. Diger taraftan siiper

kapasitor  elektrot malzemesi olarak
kullanilan malzeme de ise mezo- ve makro-
(6zellikle mezo-) gozenekli yapilar

elektrolitlerin hareketliligi agisindan 6nemli
olmaktadir. (Xing ve ark., 2009; Lv ve ark.,
2012; Wang ve ark., 2016) Bu sebeple
yapida mezo-gdzenek olusturmak ve
olusum kosullarin1 belirlemek Onemlidir.
AC iiretiminde kullanilan metotlar arasinda
hidrotermal (Hossain ve ark., 2018; Xin ve
ark., 2020), kimyasal aktivasyon (Hadoun
ve ark., 2013; Saygili ve ark., 2016; Thue ve
ark., 2017; Marrakchi ve ark., 2017;
Nasrullah ve ark., 2019; Borhan ve ark.,
2019; Salem ve ark., 2020; Lee ve ark.,
2021) kimyasal ve fiziksel aktivasyon
(Tseng ve ark., 2005; Tseng, 2006;
Muniandy ve ark., 2014; Khamkeaw ve
ark., 2020), gibi yontemler kullanilir. Bu
yontemler kendi iglerinde belirli avantaj ve
dezavantajlart barindirmaktadir. Kimyasal
yontemi tek asamali, ¢ift asamali veya ikili

kimyasal kullanma suretiyle
gerceklestirilebilir. (Le Van ve ark., 2019)
Yapilan calismalar gosterdi ki,

kimyasal olarak KOH (Mohammed ve ark.,
2015) kullanildiginda yapida daha c¢ok
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mikro-gozeneklilik agirlikli  olmakta ve

yliksek yiizey alanma sahip AC’lar
iretilebilmektedir. Uretim sirasinda
kullanilan  aktiflestirici  madde, bu

maddenin orani, bu maddede bekletme
orant ve karbonizasyon sicakliglr gibi
faktorler yapida hem gozenek olusturma da
hemde olusan gozeneklerin boyutunda
etkili olacag diistintildii.

ZnCl> (Ashfaq ve ark., 2023), K2CO3
(Foo ve ark., 2012; Nagalakshmi ve ark.,
2015), Na2COs (Yanhong ve ark., 2017)
veya fosforik asit (Reffasa ve ark., 2010;
Zhe ve ark., 2021; Danish ve ark., 2022)
gibi asitler kullanildiginda ise yine diger
kosullara bagli olmak {izere mezo-
gozeneklilik artmaktadir. Hem seliilozik
yapilari, hem de ucuz, bol bulunan bir
malzeme olduklarindan dolay1 zirai atiklar
AC iretiminde siklikla kullanildi (Noren ve
ark., 2020; Beyan ve ark., 2021) Fistik
kabugu da bu atiklardan biridir. Ancak
literatiirde ~ bor  tiirevi  maddelerin
aktiflestirici olarak kullanildiginda AC
iriiniin ~ gdzenekliligine  verdigi  etki
incelenmedi. Onceki calismamizda bor
tirevlerinin yiizey alanina etkisi incelendi.
(Dolas, 2022). Bu ¢alisma da ise bor tiirevi
kimyasallarin AC un gdzenekli yapisina
etkisi gozenek dagilimi gozenek hacmi ve
gozenek ylizey alanm1 ve gozenek capi
bakimindan BJH metodu kullanilarak
incelendi. Hesaplamalar ise de Boer metodu
ile yapildi. Ayrica kimyasal orani (% 10, %
20, % 30, % 40 ve % 50), kimyasal
cozeltide bekletme siiresi (1 giin, 2 giin, 3
giin, 4 giin ve 5 giin) ve karbonizasyon
sicaklig1 (700 °C, 750 °C, 800 °C, 850 °C ve
900 °C) gibi tiretim kosullar1 bakimindan da
incelendi. (Dolas, 2023a, 2023b).

2. Materyal ve Yontem

2.1. Kullanilan malzemeler

Bu ¢alismada kullanilan zirai atik olarak
fistik (Pistachia Vera) kabuklar1 Sanliurfada
bulunan yerel iireticiden temin edildi.
Kimyasallar aktiflestirici ajan olarak
kullanilan boraks (Naz[B+Os(OH)4]-8H-0),
amonyum biborat ((NHs) 2B4O7-4H.0 ),
borik asit (HsBOs3) Sigma-Aldrich



firmasindan; Ticari aktif karbon (AC) ise
Merck firmasindan saglandi.  Biitiin
¢oOzeltiler saf su kullanilarak hazirlandi.

2.2. Uygulanan metotlar

Temin edilen fisitik kabuklar1 6nce dis
kirliliginden arinmasi i¢in yikandi ve
etiivde 70 °C de giin asir1 kurutuldu. Iri
parcalar halinde kirilan kabuklar istenen
oranda iceren aktiflestirici ajanin ¢ozelti
icinde istene siire boyunca bekletildi. Siire
sonunda kabuklar siiziilip yikandi ve
karbonizasyon hiicresine alindi. Bu hiicre
kiil firmina yerlestirilen gaz giris ve ¢ikist
bulunan paslanmaz celikten elde edilmis
yaklagik 250 ml hacimli bir hiicredir. (Sekil

®
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1) Karbonizasyon N2+H>O ortaminda istene
sicaklikta istenen stire tutularak
gerceklestirilmistir.  Elde edilen AC tiim
gbzeneklerin agilmasi i¢in saf suyla yikandi
ve aktiflestirici ajan tiirline gore etiketlendi.
Ornegin, amonyum  biborat ile
aktiflestirilerek elde edilen AC, ABB-AC
olarak etiketlendi. Karakterizasyonu yapisal
olarak FT-IR ile termal olarak TG-DTA ile,
morfolojik olarak SEM ile ve ylizey alan1 ve
gbzenek boyut ve hacim dagilimi olarak
NOVA 4000e-Quantachrome pore size
analyzer cihazi ile yapildi. Gozenek boyut
hacim ve dagilimi ise BJH/DH method, t-
method kullanilarak grafike edildi ve
hesaplamada “de Boer” metodu kullanildi.

karbonizasyon

[

] ‘

9|k|.§ gaz

Sekil 1. Karbonizasyon semasi

3. Sonuglar ve Tartisma
3.1. AC karakterizasyonu

Ham {irtin olan fisttk kabugu
oncelikle sicaklikla nasil bir degisime
ugradigii  gérmek i¢in  TG-DTA ile
karakterize edildi. TG-DTA grafikleri 25
°C-1000 °C sicaklik araliginda 10 °C min’*
isitma  hiziyla azot (N2) atmosferinde
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yapild1 (Sekil 2a). Sicaklik uygulandikca
fistik kabugu yaklagik 150-300°C araliginda
% 42’ilk bozunma 300-900 °C araliginda ise
2. bozunmay1 % 56’lik bir oranla gdsterdi.
Bu her iki adimda yapidaki organic seliiloz
iskeletin yikilmasin1 gosterir. Bu degerler
karbonizasyon sicakliginda da dikkate
alindi. Elde edilen iirliniin ise FT-IR ve
SEM goriintiileri Sekil 2b, ¢ ve d de verildi.
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Sekil 2. a) Fistik kabugunun TG-DTA termogrami, b) Fistik kabugu ve AC iiriiniin kiyaslamali FT-IR
spektrumu, c) ve d) AC nun SEM goriintlisii (aktiflestirici ajan: Borik asit, oran : %20, stire: 2 giin
sicaklik: 850 °C)

FT-IR grafiginde bulunan pikler elde
edilen AC un ham fistik kabuklar ile
kiyaslama  imkani  verdi. = Bdylece
karbonizasyon sonrasi yapidaki degisimin
boyutlari belirlenebildi. Oyle ki, Ham halde
bulunan 3065 cm™: O-H gerilme titresim
piki (3600-3000 cm™ alkol ve fenollerde);
2966 cm™ C-H gerilme titresim piki ( alken
ve alkan grubu ); 2388 cm™: C=C gerilme
titresim piki (alkin grubu); 1796 cm™: C=0
gerilme piki (amitlerdeki karbonil grubu);
1596, 1435 cm-1 C=C gerilme piki
(aromatik halka); 1260, 887 cm™: C-O
gerilme piki ( alkol, fenol, ester ve eter
grubu) gibi bir ¢ok fonksiyonel grubun
(Danish ve ark., 2022) karbonizasyon
sonrast ya azaldigi yada yok oldugu
gozlendi.

Elde edilen AC un 30 pm ve 10 pm
(Sekil 2c ve d) SEM goriintiilerinde ise
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olusan gozenekli yapr net bir sekilde
gozlenebilmektedir. Bu gozeneklilik hali
yapiya 0zellik katmakta ve AC 6rneklerinde
bu istenen ve beklenen bir sonugtur.
Yapidaki karbon iskeletinin yikilmasi ile
gozenekler acildi. Ve ileri boyutta karbon
duvarlarmin  yikilmast  ile  gozenek
boyutlarinin degismesi s6z konusu oldu.

3.2. Aktiflestirici ajan tiru etkisi

Diger taraftan olusan gdzenekli
yapmin ne kadar yiizey alami kattig1 ve
gozenek capt hacmi gibi bilgilere
erisebilmek icin farkli aktiflestirici ajanlar
esliginde elde edilen AC’larin izoterm
grafikleri Sekil 3 de verildi. Elde edilen
veriler ham triin fistik kabuklar1 ve ticari
AC ile kiyaslandi.
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Sekil 3. Elde edilen AC’larin izoterm grafikleri. (aktiflestirici ajan orani: % 20, siire: 2 giin sicaklik:

Elde edilen wveriler incelendiginde
IUPAC smiflandirilmasina  gore Fistik
kabugu Type 1 tilirlinde bir izoterm
gostererek yapida az sayida mikro-
gozenekliligi sergiledi. Ticari AC ve ABB-
AC de aymi sekilde Type I tlirii izoterm
verdi. Ancak, mikro gozenekliligi elbette
Fistik kabugundan daha yiiksekti. Borik

850 °C)

asit-AC ve Boraks-AC ise, hem mezo- hem
makro-gozeneklerin bulundugu Type IV
tirti izoterm gosterdi. Borik asit-AC daha
fazla mezo- ve makro-gozeneklilik oranina
sahip oldugu 0.8-1 bagil basing araliginda
yiikselen hacim degeri vermesinden
anlasildi. Bu AC’lardan elde edilen BET
ylizey alanlari, gézenek hacmi ve ortalama
gbzenek capi Tablol1 de verildi.

Tablo 1. Elde edilen AC iiriinlerinin yiizey alanlari, gozenek hacmi ve ortalama gozenek ¢ap1 degerleri

AC tiirii Yiizey alani, BET (m? g %) Gozenek hacmi, BJH (cc g') | Ortalama gdézenek ¢api, BJH (nm)
Fistik kabugu 500.275 0.033 1.122
ABB-AC 1518.149 0.228 2.06
Boraks-AC 1472 1.088 45.48
Borik asit-AC 1441 7.255 42.52
Ticari AC 1648.404 0.245 1.895

Tabloda verilen verilere gore, ortalama
1.122 nm capli gdzeneklerden 0.033 cc g™
hacim bulundugu fistitk kabuklar1 borik
asitle muamele sonucunda 7.255 cc g’
hacimli 42.52 nm gozenek boyutuna
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erigildi. Elde edilen AC’larin yapida olusan
gozeneklerin ¢ap degerine gore hacim
yogunlugu ve vylizey alan yogunluk
degisimi Sekil 4’de verildi.
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ekil 4. Uretilen AC’larin gézenek hacminin ¢apla degisim grafigi. (i¢ grafik: gdzenek yiizey alanmin
g P 2 grang g g yuzey
capla degisimi.). (aktiflestirici ajan orani: %20, siire: 2 giin sicaklik: 850 °C)

Boraks  Orneginde  44-46 nm
araliginda mezo-godzenek y1gi1lmast
gozlendi. Yaklasik toplamda 1 cc gl‘lik
hacim yogunlugu gozlendi. Borik asit-AC
ise 31—60 nm araliginda yaklasik 7.3 cc g
Plik bir hacimle mezo-gozenekli yapi
barindirdig1 gozlendi. Mikro-gdzeneklilik
ise 1 cc gllik hacim yogunlugundayd.
Buna gore bor tiirevi ajanlarla fistik
kabugunu aktive etmek yapidaki mikro-
gozenekliligi  arttirdigi  gibi  fistik

kabugunda olmayan mezo-gozenekliligi de
bu

kazandirmistir. Yapilan

064 @ o
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degerlendirmelerden sonugla, Bor tiirevi
driinleri arasinda borik asit mezo-
gozeneklilik i¢in, mikro-gozeneklilik igin
ise ABB tercih edilmesi gerektigi anlasildi.
Sekil 4 i¢ grafikte verilen ¢apa gore gozenek
ylizey alan degisim grafigine bakildiginda
ise gozenek hacim degisimine paralel bir
egilim s6z konusu oldugu gozlendi. Yiizey
hacmi (Sekil 5a) ve ylizey alanlan
degerlerinin capa gore degisim tiirevini
(Sekil 5b) incelemek yine yapidaki gézenek
boyutunun ne Olc¢lide var oldugunun ve
dagiliminin anlagilmasina katkida bulundu.

—o— Fistik kabugu
—o— ABB-AC
-—0— Boraks-AC
—0— Ticari AC
oHD-g0

T T T T T T
20 25 30 35 40 45
Gozenek gapl, nm

T T T T
0 5 10 15 50

Sekil 5. Farkli aktiflestirici ajanla elde edilen AC’larin a) Gézenek hacim dagilim grafigi (i¢ grafik:
Borik asit-AC), b) Gozenek yiizey alan dagilim grafigi (i¢ grafik: Borik asit-AC). (aktiflestirici ajan
orant: %20, siire: 2 giin sicaklik: 850 °C)

Bu grafiklerde de ABB’nin yapida
mikro-gozenekliligi arttirdigi borik asitin
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ise mezo-gozeneklilik oranina (i¢ grafikler)
katki sagladig1 anlasilmaktadir.



3.3. Aktiflestirici ajan oram etkisi
Aktiflestirici  ajanin  i¢in  kullanilan
oranin yapida olusan gézeneklerin boyut ve
miktarini  etkileyecegi  diisiiniildiigiinde
optimum oranin belirlenmesi 6nemlidir. Bu
sebeple hem mikro- hem de mezo-
gozenekliligi yiiksek olan Borik asit % 10,

3.0
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20, 30, 40 ve 50 olmak tizere 5 farkli oranda
aktiflestirici ajan ¢ozeltisi kullanilarak AC
elde edildi. Bu AC’larin gézenek hacim ve
ylizey alam1 degerlerinin gozenek capina
gore degisim grafikleri sirasiyla Sekil 6 ve
7 de verildi.
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Sekil 6. Farkli borik asit oran1 kullanildiginda elde edilen AC’larin gézenek hacim degerlerinin
gozenek ¢apiyla degisim grafigi. (siire: 2 giin sicaklik: 850 °C)

Elde edilen verilere gore mikro-mezo
gbzenek oraninin en yiiksek oldugu % 20
orani gorilmektedir. % 10 ve 20 araliginda
kiyaslama yapildiginda oran arttikga mikro-
ve mezo- gozenek cap ve hacminde artis
gozlendi. Ancak % 20 den sonraki
oranlarda oran artis1 ile gézenek boyutu

artmakta hacim ise azalmaktadir. Bu mikro-
gozeneklerin fazla madde miktarn ile
muamelesi sonucu ara gdzenek duvarlarinin
yikildigi  boylece mezo- ve makro-
gozeneklerin olustugu bu esnada da mevcut
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ekil 7. Farkli borik asit oran1 kullanildiginda elde edilen AC’larin gdzenek yiizey alani degerlerinin
g g yuzey g
gozenek capiyla degisim grafigi. (siire: 2 giin sicaklik: 850 °C)

Gozenek ylizey alaninda ki degisim
hacim de olan degisimle paraleldi.

801

Dolayisiyla en yiiksek mikro- ve mezo-
gozenek yiizey alan1 300 m2 g ile % 20
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oraninda bulundu. dV-Gozenek c¢ap1
grafiginin  (Sekil ~ 8a-b) incelenmesi
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Sekil 8. Farkli oranlarda elde edilen AC larin a) Gozenek capiyla gozenek hacim dagilim grafigi, b)
Orana gore gozenek hacim dagilim degerlerinin degisim grafigi. (aktiflestirici ajan: Borik asit, siire: 2
giin, sicaklik: 850 °C)

Elde edilen verilere gbre, mikro-mezo
orani en yliksek % 20 borik asitte erisildi.
Buna gore, 40-60 nm cap araliginda % 30
oraninda 0.5 cc nm? g lik bir degere
ulasirken, en yiiksek degerine % 20
oraninda 7 cc nm™? g ile ulagildi. Oranlar
arttikca ¢ap araligi 90-95 nm araligina kadar
makro boyutta ve yaklasik 0.1 cc nm™ g’

ile elde edildi. Sonug olarak asir1 madde
miktart ile gbézenek boyutunun makro
boyuta dogru ilerledigi anlasildi. Bu
nedenle en uygun mikro- ve mezo-
gozenekliligin % 20 borik asit oraniyla
erisilecegi anlasildi. Bu AC’larin ylizey
alan, BJH gozenek hacmi ve gozenek capi
degerleri ise Tablo 2 de verildi.

Tablo 2. Farkli oranlarda elde edilen AC’larin yiizey alan, BJH gozenek hacmi ve gbzenek capi

degerleri.
Oran (%) Yiizey alan1 (m? g%, BET) Gozenek hacmi (cc g, BJH) Gozenek ¢ap1 (nm, BJH)
10 1657 3.5 55.0
20 1441 7.26 60.0
30 1910.950 0.3 28.9
40 1246.750 1.7 69.9
50 623.205 0.09 92.9

% 30 oraninda olusan gozeneklerin ¢api
kiictik (28,9 nm) oldugu i¢cin BET yiizey
alam yiiksek (1910, 950 m? g%) elde edildi.

3.4. Bekletme siiresi etkisi

Ham malzemeyi aktiflestirici ajan
cozeltisinde kimyasal aktiviteye ugratirken
cozeltide bekletme siiresi de yapida olusan
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gozeneklerin olusumunda etkili rol oynar.
Burada borik asitin bekletme siiresi ile
gozenek boyutunda nasil  bir etki
gosterecegini anlamak i¢in % 20 borik asit
cozeltisinde 1, 2, 3, 4 ve 5 giin olmak tizere
5 farkl giin bekletme siiresi incelendi. Elde
edilen veriler Sekil 9°da grafige alindu.
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Sekil 9. Farkli giin ile elde edilen AC 6rneklerinin gozenek hacim degerlerinin gdzenek ¢apina gore
degisimi. (aktiflestirici ajan: Borik asit, aktiflestirici ajan orani: %20, sicaklik: 850 °C)

Grafikten de anlagildig1 gibi yeterli
oranda gozenek boyutuna sahip AC
tiretebilmek i¢in 1 giin yetersiz kalmaktadir.
1 giin bekletme ile maksimum 30 nm
diizeyinde yaklasik 1.3 cc g? lik hacimde
gozenekler olustu. 2 giin  bekletme
neticesinde 60 nm diizeyine kadar gézenek
boyutunda agilma goézlendi. Miktar ise 2.7

gozenekler biiylik ¢ogunlukta azaldi ve 3
giinde mezo- gdzenek haline 4 ve 5 giinde
ise makro gdzenek boyutuna agildi. Oyle ki,
elde edilen maksimum c¢ap ve hacim
yogunluklar1 gilin sayisina gore sirastyla 3
giin i¢in 30 nm, 0.05 cc g; 4 giin i¢in 66
nm, 0.08 cc gL; ve 5 giin igin ise 75 nm, 0.1
cc g elde edildi. Gozenek yiizey alanmin

gbzenek capma gore degisimi ise Sekil
10°da verildi.

cc gt diizeyine ¢ikmaktadir. Diger taraftan
giin sayisit 2 den fazla oldugunda mikro
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Sekil 10. Farkli giin ile elde edilen AC 6rneklerinin gézenek ylizey alan degerlerinin gozenek ¢apina
gore degisimi. (aktiflestirici ajan: Borik asit, aktiflestirici ajan orant: %20, sicaklik: 850 °C)

Buna gore en yiiksek mikro- ve mezo-
boyutta ylizey alan1 gosteren giin sayist 2
giin olarak belirlendi. 10-60 nm araligindaki

Burada olusan gdzeneklerin maksimum
boyutu ve bu boyuttaki gozeneklerin ne
kadar yilizey alam1 kapladigini gorebiliriz.
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gozeneklerle 750 m? gt yiizey alan1 kapladu.
Elde edilen AC’larin hacim yogunlugunun
dagilimi ise Sekil 11°de verildi. En yiiksek
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sergileyen 2 giin muamele ile elde edilen
AC iiriiniidiir. Bu 6zellik Sekil 11°de net
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Sekil 11. Farkli giin ile elde edilen AC 6rneklerinin gézenek hacim dagilim grafigi. (aktiflestirici ajan:
Borik asit, aktiflestirici ajan orani: %20, sicaklik: 850 °C)

Tablo 3. Farkli giin ile elde edilen AC o6rneklerinin BJH gozenek hacmi, BJH gbzenek yiizey alani ve

cap degerlerinin gdzenek ¢apina gore degisimi

Glin sayisi BJH gdzenek hacmi (cc g') | BJH gozenek yiizey alan1 (m® g?) Gozenek ¢ap1 (nm)
1 1.38 36 29

2 2.76 522 59.5

3 0.08 51 29.1

4 0.05 18 66.5

5 0.1 86 75.8

Elde edilen AC’larin sahip oldugu
gozenek hacmi, yiizey alan1 ve ortalama cap
degerleri Tablo 3’de verildi. Burada BJH
gozenek ylizey alami verildi. Yiiksek
gozenek hacmi ile yiiksek yiizey alani
beklenen bir durumdur. BET yiizey alanina
en biiyiik katki mikro gézeneklerden oldugu
icin BET yiizey alan1 burada verilmedi.
3.5. Karbonizasyon sicakhig etkisi

Karbonizasyon sicakligt AC iretim
stirecinde AC un tiim 6zelligini 6zellikle
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gozenek boyut ve miktarini etkileyen bir
diger faktordiir. Etkisini gorebilmek ig¢in
%20 Borik asit ¢ozeltisinde 2 giin tutulan
fistik kabuklar1 700 °C, 750 °C, 800 °C, 850
°C ve 900 °C olmak tizere 5 farkli sicaklikta
karbonizasyon  yapildi. Elde edilen
AC’larin ¢apa gore gozenek hacim ve
gozenek yiizey alani degisimini gosteren
grafikler sirayla Sekil 12a ve b de verildi.
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Sekil 12. Farkli karbonizasyon sicakligi ile elde edilen AC 6rneklerinin a) gézenek hacim ve b)
gbzenek ylizey alan degerlerinin gézenek capina gore degisimi. (aktiflestirici ajan: Borik asit,
aktiflestirici ajan orani: % 20, siire: 2 giin)

Sekilden de goriildiigii gibi 700 °C,
750 °C’de kabonize edilen AC’lar yeterli
diizeyde mikro- ve mezo-gdzenekli yapiya
sahip olamazken, 800 °C mikro-g6zenekli
sicaklik  olarak

yapt i¢in uygun bir
gozlenmektedir. Buna gore, 10-15 nm
araligimda 9 cc  gPlik bir hacim

yogunluguna, 123 m? g™’lik yiizey alanina

sahipti. 850 °C’de ise mikro- ve mezo-
gozeneklilik  hatta  makro-gozeneklilik
bakimindan daha hiyerarsik bir yap1 elde
edildi. Ayrica buradaki gbzeneklerin yiizey
alan1 diger biitiin sicakliklara gore daha
yiiksek ytizey alani gosterdi. Gozeneklerin
capa gore hacim dagilimi ise Sekil 13°de
verildi.
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Sekil 13. Farkli karbonizasyon sicakligi ile elde edilen AC 6rneklerinin gdzenek dagilim grafigi (i¢
grafik: 850 °C). (aktiflestirici ajan: Borik asit, aktiflestirici ajan orani: %20, siire: 2 giin)

Sekilden de goriildigli gibi mikro-
gozenekte 800 °C hatta 750 °C’de yiiksek
oran verirken mezo-gozeneklilikte ¢ok az
bir dagilim goézlenmektedir. Biitiin mikro-
gozenek hacmi 2-4 nm araliginda
yogunlastigr gozlendi. Soyle ki, 2-4 nm
araliginda 750 °C ile 6 cc nm™ g degerine
ulasildi. 850 °C 6rneginde ise belli miktarda
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(0.1 cc nm? g1) mikro gozenek dagilimi
gbzlenirken 40-60 nm araliginda 0.7 cc nm’
L g1 e kadar yiikselen bir dagilim gozlendi.

4. Sonuglar

Zirai bir atik olan ve iceriginde giiclii
oranda seliiloz bulunduran fistik kabuklari
AC haline getirildi. Uretim asamasinda



aktiflestirici ajan olarak bor tiirevi (ABB,
boraks, borik asit) kimyasallarin son iiriin
olan AC’un godzeneklilik yapisina etkisi
gozenek boyutu, gézenek hacmi ve gézenek
ylizey alan1 agisindan ¢apa gore degisim ve
dagilim grafikleri bakimindan incelendi.
Sonuglar fistik kabuklar1 ve ticari AC ile
kiyaslandi. Bor tiirevi olarak ABB, boraks
ve borik asit kullanildi. Bunlarin iginden
Borik asitin mikro- ve mezo-gbzenek
bakimindan digerlerine kiyasla daha yiiksek
deger gosterdi. Borik asitin en uygun
oranini belirlemek i¢in 5 farkli oranda (%
10, 20, 30, 40 ve 50) ¢ozeltiler hazirlandi.
Bunlarin iginden en ideal olan %20 oran
olarak bulundu. Aktiflestirici ¢o6zeltide
bekletme siiresi 5 farkli degerde (1 giin, 2
giin, 3 giin, 4 giin ve 5 giin) incelendi.
Degerlendirme sonucu hem mikro- hem
mezo-gozeneklilik bakimindan en ideal
bekletme siiresinin 2 giin oldugu belirlendi.
Diger taraftan karbonizasyonda
uygulanacak sicaklik da gozenekli yapiya
etki eden bir bagka faktor olmasi sebebiyle
5 farkli sicaklik degeri (700 °C, 750 °C, 800
°C, 850 °C ve 900 °C) incelendi.

Elde edilen sonuglara gore, ortalama
1.122 nm capli gozeneklerden 0.033 cc g™
hacim bulunduran fistik kabuklar1 borik
asitle muamele sonucunda 7.255 ccg-1
hacimli 42.52 nm go6zenek boyutuna sahip
AC haline geldi. Mikro-mezo gozenek
yiizey alaninin 300 m? g7 ile en yiiksek
oldugu % 20 aktiflestirici ajan kullaniminda
goriildii. 2 giin bekletme neticesinde 60 nm
diizeyine kadar gézenek boyutunda agilma
gozlendi. Miktar ise 2.7 cc g* diizeyine
¢ikti. Elde edilen AC’lar 800 °C’de 10-15
nm araligimda 9 cc gPlik bir hacim
yogunluguna, 123 m? g™’lik yiizey alanina
sahipken; 850 °C’de ise mikro- ve mezo-
gozeneklilik  hatta  makro-gozeneklilik
bakimindan daha hiyerarsik bir yap1 elde
edildi. Fistik kabuklarindan AC iiretirken
bor tiirevi olarak borik asidtin % 20
oraninda 2 giin bekletme ve 850 °C
karbonizasyon  sicakligt  uygulamayla
istenen mikro-, mezo- ve makro- gbzenek
hiyerarsisinde bir yapiya sahip AC lar
tiretmenin miimkiin oldugu 6nerildi.
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