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Oz: Yiiksek yiizey alanima sahip aktif karbon elde etmek amaciyla, koyun giibresinin ¢inko kloriir
(ZnClz), potasyum hidroksit(KOH) ve fosforik asit (HsPO4) kimyasal ajan1 kullanilarak kimyasal
aktivasyonu uygulanmigtir. Ham materyalin farkli partikiil boyutlari(-900+550, -550+350 ve -
350+250 pum), kimyasal aktivasyon ajaninin farkli emdirme oranlarinda(1/1, 2/1, 3/1 ve 4/1),
farkli karbonizasyon sicakligi (400-900 °C), ve karbonizasyon siiresi gibi aktivasyon
parametrelerinin nihai iiriinlerin 6zellikleri iizerindeki etkisi arastirlmustir. Uretilen aktif
karbonlar 77 K'de azot adsorpsiyon izotermleri ile karakterize edilmistir. 3/1 emprenye oraninda
ZnClz kullanilarak 400 °C de karbonizasyon sicakligi ve 45 dakika karbonizasyon stiresi ile elde
edilen siiper aktif karbonun yiizey alan1 2170 m%g olarak dl¢iilmiistiir. Bu aktif karbonun SEM,
FTIR analizleri yardimiyla yiizey morfolojisi ve karakterizasyonu yapilmustir.

Anahtar kelimeler: Aktif karbon, karbonizasyon, kimyasak aktivasyon, yiizey alani.
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Abstract: In order to obtain activated carbon with a high surface area, chemical activation was
applied to sheep manure using the chemical agent zinc chloride (ZnClz), potassium hydroxide
(KOH) and phosphoric acid (HsPO4). The effect of activation parameters such as different particle
sizes of the raw material (-900+550, -550+350 and -350+250 um), different impregnation rates
of the chemical activation agent (1/1, 2/1, 3/1 and 4/1), different carbonization temperature (400-
900 °C), and carbonization time on the properties of the final products was investigated. The
activated carbons produced are characterized by nitrogen adsorption isotherms at 77 K. Using
ZnCl2 at an impregnation ratio of 3/1, the surface area of the superactivated carbon obtained with
a carbonization temperature at 400 °C and a carbonization time of 45 minutes was measured as
2170 m?/g. Surface morphology and characterization of this activated carbon were performed
with the help of SEM, FTIR analyzes.

Keywords: Activated carbon, carbonisation, chemical activation, surface area.

GIRIS

Sulu ¢ozeltilerden ve gazlardan kirletici giderme ve
degerli element geri kazanma metodlarinin basinda, diisiik
maliyeti, isletim kolaylig1 ve yiiksek aritma verimi gibi
nedenlerle adsorpsiyon prosesi gelmektedir. Bu proseste
kullanilan en yaygin adsorban madde aktif karbondur. Aktif
karbon, organik veya inorganik maddelerin inert atmosfer

kosullarinda, yiiksek sicakliklarda fiziksel ve kimyasal
aktivasyon yontemleri ile iretilen yiizey alani genis ve
yiksek  gozeneklilige sahip olan karbon olarak
tanimlanmaktadir. Aktif karbonlar yapica % 72-90 oraninda
karbon atomu igermekle beraber kalan kisimlari kiikiirt,
hidrojen, oksijen ve azot elementleri olusturur (Danish &
Ahmad, 2018). Aktif karbonlarin element igerikleri
kullanilan hammadde ve iretim icin  kullanilan

1 Bu ¢alisma Harran Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Cevre Miihendisligi Ana Bilim Dali'nda yapilan Yiiksek Lisans Tezinden iiretilmistir. Tez No: 713264
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aktiflestiricilere bagli olarak degisim gostermektedir. Aktif
karbon yiizeyi, altigen seklinde baglanmig karbon atomu
ihtiva eden mikro kristallerin meydana  getirdigi
diizlemlerden olusmaktadir. Aktivasyon isleminden sonra
materyallerdeki diizenli karbon baglar1 kopar, bazi mikro
kristaller uzaklagir ve grafit diizlemlerin i¢inde catlaklar
olugarak gbzenekli bir yapt meydana gelir (Balgik ve ark.
2020). Aktif karbon tiretiminde kullanilan ham materyaller
cok genis bir yelpazeye sahiptir. Genellikle aktif karbon
iretiminde atik durumunda olan organik veya inorganik
materyaller tercih edilmektedir. Bu amagla literatiirde
Hindistan cevizi kabugu, aga¢ kabugu, findikkabugu, ceviz
kabugu, kays1 ¢ekirdegi kabugu, badem kabugu gibi birgok
materyal denenmistir. Calismamizda fazla denenmemis bir
materyal olarak koyun giibresinden aktif karbon {iretimi
hedeflenmistir. Her ne kadar hem diger organik
materyallerin hem de koyun giibresinin yaygin farkli
kullanim alanlar1 olsa da bu materyallerden katma degeri
yiiksek iiriin eldesi tilkemiz ekonomisi agisindan son derece
onemlidir. Cevre kirliligindeki artisin yani sira degerli
element geri kazaniminin éneminin her gegen giin artmasi,
aktif karbona olan talebide artirmaktadir. Son zamanlarda
enerji depolama amagli kapasitor kullaniminda da yaygin
olarak ¢alisilmaktadir (Zhang vd., 2016). Bu nedenle yerli
ve kaliteli aktif karbon iiretimi gittikce 6nem kazanmaktadir.
Aktif karbon iiretiminde fiziksel ve kimyasal aktivasyon
metod kullanilmaktadir.  Kimyasal
gerceklestirilen aktif karbonlarin

olmak iizere iki
aktivasyonla iiretimi
verimi, fiziksel aktivasyonla iiretilen aktif karbonlara gore
daha yiksektir (Shi vd., 2010). Fiziksel aktivasyon
prosesinde aktif karbonlarin gézenek yapisinin olusumu,
karbon atomlarinin gazlastirilarak uzaklastirilmas: ile
gergeklesir. Kimyasal aktivasyon prosesinde ise kimyasal
ajanlar ham materyali dehidrojene eder ve karbonlar
arasinda c¢apraz baglarin olusmasiyla gozenek yapisi
olusturulur (Malik vd., 2007). Fiziksel aktivasyondan farkli
olarak kimyasal aktivasyon genellikle tek asamada
(karbonizasyon ve aktivasyon) gerceklesir (Kwiatkowski,
2011). Kimyasal aktivasyon prosesleri fiziksel aktivasyon
proseslerinden daha diisiik sicakliklarda gergeklesir (Lillo
vd., 2007). Kimyasal aktivasyonla iretilen aktif karbon
ylizey alan1 ve gdzenek hacmi, fiziksel aktivasyonla iiretilen
aktif karbonlara nazaran daha yiiksektir (Liu vd., 2010).
Kimyasal aktivasyon temas siiresi, fiziksel aktivasyona gore
daha dusiiktiir (Karacan, 2007). Kimyasal aktivasyon
ajanlar1 skalasi, fiziksel aktivasyona gore daha genistir
(Kwiatkowski, 2011). Kimyasal aktivasyon, hammaddenin
KOH, ZnCl, ve HsPOs gibi kimyasal maddelerle
emdirilmesi ve emdirilmis biyokiitlenin inert bir gaz
atmosferinde eszamanli olarak karbonlastirilmasindan
(piroliz) olusur; burada aktive edici bilesigin ana roli,
selitlozik malzemenin bozunmasidir (Yahya vd., 2015; Cha
vd., 2016).

Anadolu Cev. ve Hay. Dergisi, Y1l:8, No:3, (402-410), 2023

Bu calisma kapsaminda, koyun giibresinden iistiin
nitelikli aktif karbon elde edilmesi amaciyla hammaddenin
KOH, ZnCl, ve HsPOs gibi kimyasal maddelerle
emdirilmesi ve azot atmosferinde farkli karbonizasyon
sicakliklart ve siiresi ile kimyasal olarak aktivasyonu
yapilmistir. Bu amagla koyun giibresinin partikiil boyutu,
kimyasal madde, karbonizasyon sicaklifi ve siiresinin
etkileri incelenmis ve literatiirdeki sonuclarla mukayese
edilmistir. Burada amaglanan yaygin aktif karbon tiretimleri
ile elde edilen 700-1000 m?g yiizey alamlarinm g¢ok
iizerinde bir yiizey alani elde etmeye yonelik metod
gelistirmektir. Hedeflenen yiizey alanlarmin yiiksek olusu
sebebi ile elde edilecek olan aktif karbon siiper aktif karbon
olarak nitelendirilmistir.

MATERYAL VE METOT

Materyal: Aktif karbon {iretiminde kullanilan
koyun giibresi Sanliurfa hayvan pazarindan temin edilmistir.
Ham koyun giibresi gorseli Sekil 1° de, yikanip kurutularak
farkli partikiil boyutlarina tasnif edilmis koyun giibresi Sekil
2’de gosterilmistir. Bu calismada secilen fraksiyonlarda
islevselligin ~ vurgulanmasi  6nemli  bulunmus olup
materyalden elde edilen % fraksiyon dagilimi dikkate
almmamustir. Ancak literatiirde hem %dagilim ve hemde
secilen  fraksiyonda islevselligin  dikkate alindigi
aragtirmalar mevcuttur (Malik vd., 2007; Sahin vd., 2016;
Demirbas vd., 2002).

-900+550 pm

-550+350 jm

Sekil 2. Baslangi¢ ham materyalinin boyutlari.
Figure 2. Dimensions of the starting raw material.
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Koyun giibresinin kiil, nem, sabit karbon, pH, iyot
sayisi ile elementel analiz sonuglari literatiir ¢aligmalarinda
yer alan taze giibre igerigi verilerinden yaralanilmis olup
deneylerde kullanilan numune ile yaklagim yapilms
(Kandah, 2001; Abu Al-Rub vd., 2003; Demirtas vd., 2005;
Lopez-Cano vd., 2016; Boostani vd., 2019; Awasthi vd.,
2020; Li vd., 2020) ve Tablo 1’de verilmistir.

Tablo 1. Koyun giibresinin 6zellikleri.
Table 1. Characteristics of sheep manure.

Parametreler Degerler
Kiil (%) 316
Nem (%) 4,7
pH 6,98-9,1
Tyot sayis1 948,2

C (%) 22,50-42,40
N (%) 2-3,67
CIN 8,1-19,96
H (%) 3,36-6,13
P (%) 0,002-0,38
K (%) 0,18-0,88
Ca (%) 0,19-1,2
Mg (%) 0,13-0,5
Fe (mg/kg) 2557-2921
Mn (mg/kg) 25-201
Zn (mg/kg) 11-70
Cu (mg/kg) 6-19

Metod: Koyun giibresi yikandiktan sonra etiivde
110 °C’de uzaklastirilmigtir.
Caligmamizda aktif karbon iiretimi i¢in kimyasal aktivasyon
isleminde ZnCl; (Cinko kloriir), KOH (Potasyum hidroksit)
ve H3POj4 (Fosforik asit) kimyasallart kullanilmistir. Koyun
giibresi numunelerinden 1’er gr alinarak, farkli oranlarda
(271, 2/1, 3/1 ve 4/1) ZnCly, HsPO4 ve KOH kimyasal
maddelerle, destile su kullanilarak emprenye edildi.
Emprenye edilen numuneler etiivde 200 °C de 30 dk
bekletildi ve daha sonra akiskan yatakli termoreaktorde 100
ml/dk akig hizinda Na(azot gazi) esliginde 400-500-600-700-
800 ve 900 °C de 30-45 ve 60 dk boyunca karbonizasyona
tabi tutuldu. Elde edilen aktif karbonlarin safsizliklarinin

kurutularak nemi

giderilmesi amaciyla 0,2 M HCI asit ve akabinde sicak
distile su ile yikanip filtre edildikten sonra etiivde 110 °C
kurutmaya birakilarak aktif karbon {retim islemi
gergeklestirilmistir. Boylece partikill boyutu, farkli
kimyasal madde, emprenye orani, karbonizasyon siiresi ve
sicakligin  etkinligi  incelenmistir. giibresinin
kimyasal aktivasyonu ile iiretilen aktif karbonlar yiizey
alanlar1 Olciilerek karakterize edilmistir. Aktif karbon

Koyun

iretimi ¢aligmalar1 Sekil 3° de gosterilen akigskan yatakli
termorektdrle gergeklestirilmistir.

Aktif karbon verimi hesab1 Esitlik 1 yardimi ile
yapilmistir:

Ham mateyal miktari (g)—Elde edilen aktif karbon miktart (g)
Ham materyal miktari (g)

Verim(%) =

x100 (1)

Aktif  karbon  karakterizasyonu:  Uretimi
gerceklestirilen aktif karbon Orneklerinin yiizey alani
analizleri Quantachrome marka Nova 2200e BET
(Brunauer, Emmett ve Teller) yilizey alani cihaz1 ile
belirlenmistir. Elde edilen en iyi yiizey alanli aktif karbon
icin Scanning Electron Microscope (SEM), Energy
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Dispersive X-ray Spectroscopy (EDX) ve Fourier Transform
Infrared Spectroscopy (FTIR) analizleri Harran Universitesi
Bilim ve Teknoloji uygulama ve Arastirma merkezinde
yapilmistir.

Sekil 3. Aktif karbon iiretimi ¢aligmalarinda kullanilan akiskan yatakli
termoreaktor.

Figure 3. Fluidized bed thermoreactor used in activated carbon production
studies.

BULGULAR

Ham Materyal Boyutunun Etkisi: Ug farkli
kimyasal (ZnCl,, HsPO. ve KOH) ile ayn1 emprenye orani
(2/1), karbonizasyon sicakligi (400 °C) ve karbonizasyon
stiresi (45 dk) kosullart altinda yikanmis ve siniflandirilmig
ham materyal boyutunun (-900+550, -550+350 ve -350+250
um) aktif karbon ylizey alani ve verimi ilizerine etkileri
incelenmis ve analiz sonuglart Sekil 4 ve Sekil 5’de
verilmistir. Sekil 4 ve 5°de materyal boyutunun -950+350
um’den -350+250 um’ye distisiiyle aktif karbonun yiizey
alan1 ve veriminde azalma oldugu goriilmistiir. ZnCl ile
emprenye edilerek iiretilen aktif karbonun yiizey alan1 1510
m%g’dan 1167 m%g’a, aktif karbon verimi %49,32’den
%40,12°ye kadar diigmiistiir. HsPOs ile emprenye edilerek
iiretilen aktif karbonun yiizey alam 712 m?%g’dan 571
m?/g’a, aktif karbon verimi %41,85’ten %35,11’e kadar
digmiistir. KOH ile emprenye edilerek iiretilen aktif
karbonun yiizey alan1 617 m?/g’dan 405 m?/g’a, aktif karbon
verimi %16,74’ten %11,58’¢ kadar diismiistiir.

Sonu¢ olarak ham materyal boyutu kiigiildiik¢e
farkli kimyasallar (ZnCl;, H3sPOs; ve KOH) kullanilarak
yapilan ¢aligmalarin tiimiinde aktif karbon yiizey alam ve
veriminde azalma olugmustur. Ham materyal boyutunun
diismesiyle aktif karbon yiizey alaninin azalmasi, kullanilan
kimyasallarin (ZnClz, H3PO4 ve KOH) sicakligin etkisiyle
materyal igerisine daha fazla niifuz ederek mikro gézenek
duvarlarmin yikilmasiyla makro gdézeneklerin olugmasi ile
aciklanabilir. Ayrica, boyutu diisiik olan materyalin, yiiksek
boyutlu olana nazaran icerigindeki ugucu organiklerin fazla
olmasi nedeniyle kimyasallarla (ZnCl,, H3PO4 ve KOH)
gerceklestirilen  aktivasyon isleminden sonra verimin
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diismesiyle sonuclanmaktadir. Bunun yanisira tahillar ve
tahil atiklari, odun ve lignin gibi diisiik yogunluklu maddeler
yiiksek ugucu madde igermektedir. Bunlardan iiretilen aktif
karbon, diisiik yogunluklu ve biiyiik godzenek hacimli
olmaktadir.

Emprenye Oranminin Etkisi: Yikanarak
smiflandirilmis -900+550 pm fraksiyonundaki malzeme,
1/1, 2/1, 3/1 ve 4/1 ZnCly/numune oranlarinda karigtirilarak
200°C’ye ayarli etiivde 30 dk bekletilmek suretiyle kimyasal
aktivasyonlar1 saglanmistir. Aktive edilmis numuneler
400°C sicaklik ve 45 dk siire ile karbonizasyon islemine tabi
tutulmustur. Elde edilen aktif karbonlarin tane boyutuna
bagl incelenerek
emperenye oraninin etkileri degerlendirilmistir. Analiz
sonuclar1 Sekil 6 ve 7°de verilmistir.

Sekil 6 ve 7° den goriildiigi gibi ZnCl, kimyasal
reaktifi ile emprenye edilen numunelerde kimyasal reaktifin
emprenye oranmin 1/1’den 3/1’e¢ arttirilmasiyla aktif

ylizey alan1 ve verim degisimleri

ZnCl2
50 49.32 H3PO4
KOH
43,65
41,85 ro
40 4 40,12 4
37,34
35,11
s 30 - i
E
—_
(U]
>
20 4
16,74
14,62 J
11,58
10 4
0 T T T
(-900+550) (-550+350) (-350+250)
Pertikal boyutu (um)
Sekil 4. Partikiil boyutu-verim iliskisi.
Figure 4. Particle size-yield relationship.
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karbonun yiizey alan1 1275 m?%g’dan 2170 m?%g’a kadar
artmug, aktif karbon verimi %56,17°den %45,09’a kadar
azalmustir.

HiPO, kimyasal reaktifi ile emprenye edilen
numunelerde kimyasal reaktifin emprenye oraninin 1/1’den
3/1’e arttirtlmasi neticesinde aktif karbonun yiizey alant 592
m?/g’dan 733 m?/g’a kadar artmus, aktif karbon verimi ise
%49,05’den %38,31°a kadar azalmistir.

KOH kimyasali ile emprenye edilen numunelerde
kimyasalin emprenye oranimnin 1/1°den 3/1’e arttirilmasiyla
aktif karbonun yiizey alam1 433 m%g’dan 1216 m?/g’a kadar
artmug, aktif karbon verimi %23,94’den %9,67’a kadar
azalmigtir. Kimyasal maddelerin (ZnCl,, HsPOs ve KOH)
timiinde emprenye oraninin 4/1°e arttirilmasi tiim aktif
karbon numunelerinin yilizey alanlarinin azalmasini netice
vermistir.. Aktivasyon verimi oksijen (O) ve hidrojen (H)
atomlart ile birleserek uzaklasan karbon miktarina baglidir
(Qian vd., 2007).

15004 310 1468 [ |znCi2 |]
1 [ |H3PO4
1350 KOH [
1200 - 1167 4
&2 1050 -
E
— 900 - d
c
3 750 712
< l d
> 1 617 o6
O 600 = 571 -
=3 498
> 450 405
300 -
150 <
0 T T T
(-900+550) (-550+350) (-350+250)

Partikil boyutu (pum)

Sekil 5. Partikiil boyutu-yiizey alani iligkisi.
Figure 5. Particle size-surface area relationship.

2250 ' ' 2170 ZnCI2
1 H3PO4
2000 I:l KOH
1750 E
= ]
&~ 1500 1510 —
E 1 1278
Z1250 ) 1216
& | 1os a4
<
- 1000 <
o
S750 4 712 733 71 ]
> 592 617
500 433 ]
250 —
O T T T T
1 2 3 4

Emprenye Orani (g/g)

Sekil 6. Emprenye orani-verim iliskisi.
Figure 6. Impregnation ratio-yield relationship.

Sekil 7. Emprenye orani-yiizey alani iligkisi.
Figure 7. Impregnation ratio-surface area relationship.
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Kimyasal maddelerin (ZnCl;, H3POs4 ve KOH)
emprenye oranlarinin  artmast  koyun  giibresinin
yapisindaki karbon (C) atomlarinin, oksijen (O) ve
hidrojen (H) atomlar1 ile birleserek CO, CO» ve CH4 olarak
uzaklagmasi sonucu aktif karbon veriminin azalmasini
netice vermistir. Ayrica kimyasal maddelerin (ZnCly,
HsPO4 ve KOH) emprenye oraninin artmasiyla en diisiik
aktif karbon verimi KOH ile emprenye edilen numunelerde
gergeklesmis, ZnCl, ve HiPO. ile emprenye edilen
numunelerde ise birbirine yakin aktif karbon verimleri elde
edilmistir.

Elde edilen bu sonuglara paralel olarak literatiirde
(Teng vd. 2000; Qian vd. 2007; Aydin Samdan, 2013)
benzer sonuglar bildirilmigtir. Kimyasal reaktiflerin
(ZnCly, H3sPOs ve KOH) tiimiinde emprenye oranimin
1/1°den 3/1’e arttirilmasiyla aktif karbonun yiizey alaninin
artmast emprenye oraninin artisiyla kapali  olan
gozeneklerin  reaktif  tarafindan  agilarak  mikro
gozeneklerin meydana gelmesi, 4/1’e¢ arttirilmastyla
kimyasal reaktifin mikro gozenek duvarlarinin tahrip
olmast sonucu mikro gozeneklerin birleserek mezo
gozeneklerin olusturmasindan ileri gelmektedir (Aydin
Samdan, 2013).

Sicaklhik ve Karbonizasyon Siiresinin Etkisi: -
900 + 550 um boyutundaki ham materyallerin (ZnCl, ve
KOH) kimyasal reaktifleri ile 3/1 oraninda, H3PO4
kimyasal reaktifi ile 2/1 oraninda emprenye edilmesiyle
elde edilen numuneler farkli sicaklik (500-600-700-800-
900 °C sicakliklarda ve 10 °C/dk 1sitma hizinda) ve farkli
karbonizasyon siireleri (30-45-60 dk) kosullar1 altinda aktif
karbon yiizey alan1 ve verimi iizerine etkileri incelenmis ve
analiz sonuglar sirasiyla Tablo 2, Tablo 3 ve Tablo 4’ de
verilmistir.

Tablo 2’ de gorildigi gibi -900+550 pm
boyutundaki materyalin ZnCl, kimyasal maddesinin 3/1
oraninda edilerek ayni
karbonizasyon siiresinde karbonizasyonsicakliklariin 400
°C’den 900 °C’ye arttirilmasiyla aktif karbon yiizey
alanlar1 2170 m?%g’dan 1027 m%g’a diiserken, verimin de
%45,9’dan %7,3’e diistiigii tespit edilmistir.

Ayni1 karbonizasyon sicakligima maruz kalan
numunelerde karbonizasyon siirelerinin 30 dk’dan 60
dk’ya arttirilmasiyla aktif karbon verimleri azalmistir. En
iyi ylizey alanina 400 °C’de 45 dk’da ulasilmstir.

Aktif  karbon  iiretiminde  karbonizasyon
sicakliginin arttirilmast aktif karbonda mikro goézenek

emprenye numunelerin

gelisiminin artmasiyla sonuglanmaktadir. Mikro gézenek
gelisimin artmasina paralel olarak yiizey alaninda artis
olusur. Ham materyalin yapisi ve kimyasal maddeye bagl
olarak ¢ok yiiksek sicakliklarda mikro gdzenek
duvarlarinin tahrip olmasi sonucu makro gozeneklere
doniigsmesi ile ylizey alan1 azalir (Kwiatkowski, 2011).
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Buradan  hareketle  c¢alismamizda, ZnCl;
aktivasyonu ile iretilen aktif karbonlarda 400 °C’de aktif
karbon yiizey alani1 en yliksek degere ulagsmis daha yiiksek
sicakliklarda mikro gozeneklerin duvarlarinin tahrip
olmas1 sonucu mikro gdzeneklerin birleserek makro
gozeneklere donilismesiyle ylizey alan1 azalmistir. Qian vd.
(2007), sigir giibresinin ZnCly kimyasali ile aktif karbon
iiretimi ¢aligmalarinda, karbonizasyon sicakliginin artmasi
ile aktif karbon ylizey alani ve veriminin diistiigii ve en
yiiksek aktif karbon yiizey alaninin 400 °C’de
gerceklestigini bildirmistir. Bu durum, sicakligin artisina
paralel olarak ham materyal igeriginde bulunan ugucu
bilesenlerin yapidan ayrilmasina baglanmistir. Farkli
sicakliklarla yapilan ¢alismanin N adsorpsiyonu Sekil 8’
de verilmistir.
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Sekil 8. ZnCl, kimyasal ajani ile diretilen aktif karbonun farkh
karbonizasyon sicakliklarinda N, adsorpsiyon izotermleri.

Figure 8. N adsorption isotherms of activated carbon produced with
ZnCl, chemical agent at different carbonization temperatures.

Tablo 3’te gortldigi gibi -900+550 pm
boyutundaki ham materyallin KOH kimyasal reaktifinin
3/1 emprenye ayni
karbonizasyon siiresinde karbonizasyon sicakliklarinin
400 °C’den 700 °C’ye arttirilmasiyla aktif karbon yiizey
alanlar1 1246 m%/g’dan 1716 m%g’a yiikselmis ve verimin
ise %9,67°den %1’e diistiigi tespit edilmistir. Ayrica ayni
karbonizasyon sicakligina maruz birakilan numunelerde
karbonizasyon 30 dk’dan 60 dk’ya
arttirilmasiyla aktif karbon verimleri azalmistir. En iyi
ylizey alania 700 °C’de 45 dk’da ulasilmistir.

Yiiksek sicakliklarda KOH ile emprenye edilen
aktif karbon ylizey alaninin artigt kimyasal reaktif

oraninda edilen numunelerin

stirelerinin

bilinyesindeki potasyum iyonunun kaynama noktasinin
758,8 °C olmas1 nedeniyle potasyumun yiiksek sicaklikta
reaktivitesinin artmasindan ileri gelmektedir.
Calismamizda 800 ve 900 °C karbonizasyon sicakliklari
denenmis ancak KOH’in materyalin tiimiinii ugurmasi
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sonucu aktif karbon elde edilememistir. Farkl sicakliklarla
yapilan ¢aligmanin N adsorpsiyonu Sekil 9° da verilmistir.
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Tablo 4’te gortldigi gibi -900+550 pm
boyutundaki materyallin H3PO4 kimyasal maddesi ile 2/1

oraninda  emprenye  edilen  numunelerin = aym
M0 e tewa oy Tww e mb < wew karbonizasyon siiresinde karbonizasyon sicakliklarmin
4504 ] 400 °C’den 900 °C’ye arttirilmasiyla aktif karbon yiizey
£~ 400 g alanlar1 712 m?%g’dan 1497 m?%g’a yiikselmis ve verimin
m: 350 ] ise %41,18’den %7’e diistiigii tespit edilmistir. Ayrica ayn1
if karbonizasyon sicakligina maruz birakilan numunelerde
o] ] karbonizasyon siirelerinin 30 dk’dan 60 dk’ya
%25"‘ . s ] arttirilmasiyla aktif karbon verimleri azalmistir. En iyi
§ 200 - = - 4 yiizey alanma 900 °C’de 30 dk’da ulagilmistir.
= 0] : - ” s | 400 °C’de gozenek yapisinin olusumunun heniiz
o - - ¢ yeni baslayan ve artan karbonizasyon sicakligina paralel
1007 v ] olarak gozenek gelisiminin artmasiyla yiizey alaninda artis
000 005 010 015 020 025 030 meydana gelmistir. Karbonizasyon sicakliginin artmasiyla

Relative Pressure (P/P,) (H3PO4)

Sekil 9. HiPO, kimyasal ajami ile iretilen aktif karbonun farkl
karbonizasyon sicakliklarinda N, adsorpsiyon izotermleri.

Figure 9. N, adsorption isotherms of activated carbon produced with
H3PO, chemical agent at different carbonization temperatures.

ylizey alaninda meydana gelen dalgalanmalar koyun

giibresinin homojen olmamasindan

kaynaklanmaktadir.

yapisinin

Tablo 2. Sicaklik ve karbonizasyon siiresinin, ZnCl, kimyasal reaktifiyle emprenye edilen aktif karbonlarin yiizey alani ve verimleri iizerine etkisi.
Table 2. Effect of temperature and carbonisation time on the surface area and yields of activated carbons impregnated with ZnCl, chemical reagent.

Sicaklik
400°C 500°C 600°C 700°C 800°C 900°C
Yakma Siiresi(dk) 30 45 60 30 45 60 30 45 60 30 45 60 30 45 60 30 45 60
Yiizey Alani(m?g) 1580 2170 1750 1484 1243 1216 926 877 798 934 1012 954 1024 1101 991 876 1145 1027
Verim(%) 46,10 45,09 43 il 31 30 31 28 26,5 23 21 18 20 14 11 8,75 7.6 73

Tablo 3. Sicaklik ve karbonizasyon siiresinin, KOH kimyasal reaktifiyle emprenye edilen aktif karbonlarin yiizey alani ve verimleri lizerine etkisi.
Table 3. Effect of temperature and carbonisation time on the surface area and yield of activated carbons impregnated with KOH chemical reagent.

Sicaklik
400°C 500°C 600°C 700°C
Yakma Stresi(dk) 30 45 60 30 45 60 30 45 60 30 45 60
Yiizey Alani(m?/g) 1028 1216 1100 932 1263 677 1275 1552 1134 1357 1746 1205
Verim(%) 11,25 9,67 9,22 26 2,3 2,2 1,84 1,36 0,63 15 1 0,25
Tablo 4. Sicaklik ve karbonizasyon siiresinin, H3PO,4 kimyasal reaktifiyle emprenye edilen aktif karbonlarin yiizey alani ve verimleri tizerine etkisi.
Table 4. Effect of temperature and carbonisation time on the surface area and yield of activated carbons impregnated with H3PO,4 chemical reagent.
Sicaklik
400°C 500°C 600°C 700°C 800°C 900°C
Yakma Suresi(k) 30 5 60 30 45 60 30 4 60 30 45 60 30 45 60 30 45 60
Yiizey Alani(m?/g) 680 712 690 557 468 474 860 591 645 633 488 573 928 86 908 1497 1055 1206
Verim(%) 43,2 41,18 40 47 43 41 45 40 39 42 39,5 35 22 18 16 12 10 7
o U T T T T T
Sicaklik  artismi  sebep  oldugu  yiizey 500 [ ® 40045 e 50045 & 60045 v 70045 N
alanlarindaki diisiis, karbon matrisindeki capraz baglarin
y S
pargalanmasina, bunun sonucunda karbonlu agregalarin 450+ 8
. . . .. . . . < A
yeniden diizenlenmesine ve gozeneklerin cokmesine neden 2 00
olan siddetli 1sil iglemin bir sonucu olarak mevcut E = .
. . . . - oqe . L ]
gozeneklerin  genislemesine  baglanabilir.  Yiiksek % 350 + . 1
- < R &
sicakliklarda yogun gazlagmaya bagl olarak gdzenek Q00 ¢ v |
. @ ¥
yapilariin tahrip olmasi da olasidir (Teng vd., 2000). E _ v
N = -
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o 1ns oo
Sekil 10 da verilmistir. 200 4 . . .
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edilen aktif karbonlarin yiizey alanlarinin ZnCl, ve KOH 000 005 040 015 050 095 0%

kimyasal reaktifleri ile emprenye edilen aktif karbonlarin
ylizey alanlarina goére nispeten diisiik olmasinin nedeni

Relative Pressure (P/P;) (KOH)

aktivasyondan sonra olusan fosfat tuzlarmin gézenekleri
doldurmasina baglanabilir (Karapinar, 2018).

karbonizasyon sicakliklarinda N, adsorpsiyon izotermleri.

KOH chemical agent at different carbonization temperatures.

407

Sekil 10. KOH kimyasal ajani ile tretilen aktif karbonun farkli

Figure 10. N, adsorption isotherms of activated carbon produced with
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Sekil 8, 9 ve 10’ da farkl: sicakliklarda hazirlanan
karbonlar igin yapilan N adsorpsiyonu izotermleri
verilmistir. Bu grafiklerden de goriilebilecegi gibi, diisiik
bagil basinglarda adsorbe edilen N, miktarindaki hizli
artistan sonra yiiksek bagil basinglarda neredeyse yatay bir
plato vardir. Bu izoterm karakteristikleri, diisiik ve yliksek
karbonizasyon sicakliklari icin BDDT (Brunauer, Deming,
Deming ve Teller) smiflandirmasina dayanan Tip I
izotermine igaret etmektedir (ITUPAC, 1985).

Tip | izotermi mikro gbzenekli yapiya sahip bir
malzemeyi temsil eder. Ana alim, tim karbonizasyon
sicakliklart ig¢in  olduk¢a gdzenekli malzemelerin
olusumunu gosteren diisilk bagil basinglarda meydana
gelir.  Bununla birlikte, orta-diigik karbonizasyon
sicakliklarinda, izoterm sekilleri karbonlarin esas olarak
mikro gozenekli oldugunu, ancak dnemli bir mezopordz
karaktere sahip oldugunu gostermektedir.

Yapilan fiziksel analizler sonucunda en iyi
Ozelliklere sahip olan aktif karbon ZnCl, kimyasal reaktifi
kullanilarak elde edilen aktif karbon oldugu tespit
edilmistir.

SEM ve EDX Analizi: Elde edilen en iyi aktif
karbonun 10.000 kat biiyiitilerek SEM goriintiileri
¢ekilmis ve EDX analizi yapilmistir ve Sekil 11° de
gosterilmistir. SEM goriintiileri ¢ekiminde yiizey altin ile
kaplanmis olup kaplama EMS-550 cihazi ile yapilmistir.

FTIR Analizi: Koyun giibresinden elde edilen
aktif karbonun FTIR analizleri yapilarak incelenmistir,
aktif karbon numunesinin FTIR spektrumlar1 Sekil 12° de
gosterilmistir.
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Sekil 11. Koyun giibresinden elde edilen aktif karbonun SEM goriintiisii
ve EDX analizi.

Figure 11. SEM image and EDX analyse of activated carbon obtained
from sheep manure.
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Sekil 12’ de goriildiigii gibi aktif karbon yapisinda
birden fazla fonksiyonel grubun oldugu goriilmektedir.
3660 cm? dalga sayisindaki pik hidrojen baglariyla bagli
OH- fonksiyonel grubun varhigimi gostermektedir. 2985
cm! dalga sayisindaki pik alkil gruplardan kaynaklanan C-
H ve 2900 cm dalga sayisindaki pik metil gruplarimdan
kaynaklanan ~C-H  fonksiyonel grubun  varligimi
gostermektedir. 2349 cm ! dalga sayisindaki pik alken
gruplarm varligidan kaynaklanmaktadir. 1581 cm™ dalga
sayisindaki pik olefenik gruplardan kaynaklanan C-C
baglarinmn varhigmm gostermektedir. 1394 c¢cm™ dalga
sayisindaki pik fenol gruplarindan kaynaklanmaktadir.
1250 cm? dalga sayisindaki pik ise C-C ve C-O
fonksiyonel gruplarmn varligin1 gdstermektedir. 1066 cm™
dalga sayisindaki pik C-O fonksiyonel gruplarin varligini
gostermektedir. 879 ve 756 cm™ dalga sayilarindaki pikler
yapida aromatik halkanin varligini géstermektedir. 677 ve
597 cm? dalga sayisindaki pikler O-H titresimlerden
kaynaklanmaktadir (Matos vd., 2011; Lua & Yang, 2004).
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Sekil 12. Koyun giibresinden elde edilen aktif karbonun FTIR analizi
sonuglart.

Figure 12. FTIR analysis results of activated carbon obtained from sheep
manure.

SONUCLAR VE ONERILER

Diinyada ticari olarak {iretilen aktif karbon iiretim
metodlart patentlidir. Bu nedenle, aktif karbon gibi yiiksek
katma degeri olan {rlinlerin iretim metodlarinin
arastirilmasi son derece degerlidir. Ozellikle yiiksek yiizey
alanina sahip olan aktif karbon iiretimi, kullanim alaninin
stratejik 6nemi nedeni ile daha da 6nem kazanmaktadir. Bu
amagla yiiriitillen bu ¢alismamizda, ham materyal olarak
koyun giibresi kullanilarak farkli dretim yontemi
aragtirlmistir. Ug asamali olarak uyguladigimiz yontemde,
emprenye zamanint kisaltmak icin emdirilen kimyasal
maddeler 200 °C de etiivde 30 dakika bekletilmistir. ZnCl,
KOH ve H3PO,4 kimyasallarinin kullanildigi ¢alismamizin
neticesinde, materyalin farkli boyutlar1 ile yaptigimiz
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deneylerde en yiiksek yilizey alanininin -900+550 pm
boyutundaki numunelerle elde edildigi belirlenmistir.
Ayrica, emprenye oraninin aktif karbon yiizey alani ve
verimi  lizerine  etkisinin  belirlenmesi  amaciyla
gergeklestirilen igslemler sonucunda en uygun emprenye
oraninin Cinko Kloriir (ZnCl,) ve Potasyum Hidroksit
(KOH) i¢in 3/1, Fosforik Asit (H3sPOs) i¢in 2/1 oldugu
tespit edilmistir. Karbonizasyon sicakligi ve stiresinin aktif
karbon ylizey alan1i ve verimi iizerindeki etkisini
belirlemek icin yapilan islemler sonucunda, en uygun
karbonizasyon sicakligi ve siiresinin ¢inko kloriir (ZnCly)
i¢in (400 °C-45 dk), potasyum hidroksit (KOH) i¢in (700
°C-45 dk) ve fosforik asit (H3POs) i¢in (900 °C-30 dk)
oldugu tespit edilmistir. Karbonizasyon sicakligi
yiikseldikge, ZnCl, ile iiretilen aktif karbonlarin yiizey
alaninin azaldigi, KOH ve H3POs ile dretilen aktif
karbonlarin ylizey alanlariin arttigir gézlenmistir. Yiizey
alan1 sonuglarindaki dalgalanmalarin, ham materyalin
homojen olmamasindan kaynaklandig: diistiniilmektedir.
Ayrica karbonizasyon sicaklig1 ve siiresinin artistyla aktif
karbon veriminin azaldig1 tespit edilmistir. -900+550 pm
boyutundaki materyalin ZnCl; ile 3/1 oraninda emprenye
edildigi 400 °C karbonizasyon sicakliginda 45 dakikalik
bekletme siiresi sonucunda firetilen tretilen en iyi aktif
karbonun yiizey alanmin 2170 m?/g oldugu bulunmustur.
Bu c¢alismadaelde edilen aktif karbonun yiiksek nitelikli
oldugu, ylizey alamt dikkate alindiginda bu hammadde ile
potansiyelinin  oldugu
anlasilmaktadir. Uretilen bu aktif karbon ile mikrokirletici

iretilecek  aktif  karbonun
gideriminde son derece etkili oldugu goriilmiis olup
(Dilekoglu & Yapici, 2023) siiper kapasitor tiretimi gibi
yiiksek katma degerli kullanim alanlar1 da arastirilmalidir.
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