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OZET

YUKSEK LiSANS TEZi

SUPERKAPASITOR iCiN MESE MAZISI TEMELLI VE MIKRODALGA
DESTEKLIi AKTIiF KARBONDAN ELEKTROT URETIMIi

Musa ALTINISIK

Siirt Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii
Elektrik-Elektronik Miihendisligi Anabilim Dah

Damisman: Dr. Ogr. Uyesi Murat AKDEMIR
I1. Damisman: Dr. Ogr. Uyesi Tiilin AVCTI HANSU

2023, 66+X1 Sayfa

Diinya genelinde artan niifus ve teknolojik gelismeler enerjiye olan ihtiyact her gegen giin
artirmaktadir. Enerji talebinin artmasiyla birlikte iiretilen enerjiyi depolamak ve sonradan
kullanmak biiyiik 6nem arz etmektedir. Stiper kapasitorler, enerji depolama sistemlerinde yiikleri
hizli bir sekilde depolayip transfer ettikleri icin son zamanlarda ilgi odagi olmustur. Bu tez
calismasinda, mese mazisindan {retilen mikrodalga destekli aktif karbonlar kullanilarak
stiperkapasitorler igin iyi Ozelliklere sahip olan yeni bir elektrot malzemesi {iretilmistir.
Calismanin birinci asamasinda, mese mazisi biyokiitlesi karbonizasyon ve baz aktivasyonu
yoluyla aktif karbona donistiiriilmis; ikinci asamada, elde edilen aktif karbonlar farkl: siirelerde
ve farkli gii¢ degerlerinde mikrodalga enerjisine tabi tutulmus; tiglincli asamada ise elde edilen
numuneler kullanilarak hedeflenen elektrotlar iiretilmistir. Uretilen siiperkapasitér elektrotlarinin
elektrokimyasal performanslart oda sicakliginda galvanostatik sarj-desarj (GCD), Dongiisel
voltametri (CV) ve elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) teknikleri kullanilarak test
edilmis olup elektrotlarm kapasitesi ve kararliliklar1 hesaplanmistir. Uretilen bu elektrotlar
kullanilarak toplamda dort farkli stiperkapasitor hiicresi gelistirilmistir. Dongiisel voltametri
egrileri incelendiginde, gelistirilen siiperkapasitor hiicrelerinin ideal kapasitif davranisi gosteren
simetrik dikdortgensel sekiller olusturdugu goriilmiistiir. En iyi spesifik kapasitans degeri, 20 dk
boyunca 500 W giiciinde mikrodalga enerjisine tabi tutularak tiretilen MAQ-4 numunesinin
elektrotlarindan (1 A/g akim yogunlugunda 283,9 F/g) elde edilmistir. 6 M KOH elektrolitinde 4
Al/g akim yogunlugunda 100 GCD dongiisiinden sonra MAQ-1, MAQ-2, MAQ-3 ve MAQ-4
elektrotlarinin kapasitans tutma oranlari sirasiyla %94,4, %99,7, %92,6 ve %94,4 olarak
hesaplanmigtir. Alinan sonuglar, mese mazisi biyokiitlesinden iiretilen aktif karbonlara
mikrodalga enerjisinin uygulanmasiyla elde edilen elektrotlarin iletkenligi, kapasitesi, iistiin
dongiisel kararliligi, ¢evre dostu olmalan ve diisiik maliyetli olmalar1 nedeniyle gelecekte enerji
depolama teknolojisi i¢in dnemli bir alternatif olabilecegini gostermistir.

Anahtar Kelimeler: Enerji depolama, siiperkapasitor, aktif karbon, biyokiitle, mese mazisi, mikrodalga



ABSTRACT

MS THESIS

ELECTRODE PRODUCTION FROM QUERCUS INFECTORIA BASED AND
MICROWAVE AID ACTIVATED CARBON FOR SUPERCAPACITOR
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The Degree of Master of Science
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Increasing population and technological developments around the world increase the need
for energy day by day. With the increase in energy demand, it is of great importance to store and
later use the energy produced. Supercapacitors have recently been the focus of attention, as they
quickly store and transfer charges in energy storage systems. In this thesis, a new electrode
material with good properties for supercapacitors was produced by using microwave supported
activated carbons produced from Quercus infectoria. In the first phase of the study, Quercus
infectoria biomass was converted to activated carbon via carbonization and base activation; In
the second stage, the obtained activated carbons were subjected to microwave energy at different
times and at different power values; In the third stage, the targeted electrodes were produced using
the obtained samples. The electrochemical performances of the produced supercapacitor
electrodes were tested at room temperature using galvanostatic charge-discharge (GCD), Cyclic
voltammetry (CV) and electrochemical impedance spectroscopy (EIS) techniques, and the
capacity and stability of the electrodes were calculated. A total of four different supercapacitor
cells were developed using these produced electrodes. When the cyclic voltammetry curves were
examined, it was observed that the developed supercapacitor cells formed symmetrical
rectangular shapes showing ideal capacitive behavior. The best specific capacitance value was
obtained from the electrodes of the MAQ-4 sample (283,9 F/g at a current density of 1 A/g)
produced by exposing it to 500 W microwave energy for 20 minutes. Capacitance retention rates
of MAQ-1, MAQ-2, MAQ-3 and MAQ-4 electrodes were calculated as 94,4%, 99,7%, 92,6%
and 94,4%, respectively, after 100 GCD cycles in 6 M KOH electrolyte at a current density of 4
A/g. The results showed that the electrodes obtained by applying microwave energy to activated
carbons produced from Quercus infectoria biomass may be an important alternative for energy
storage technology in the future due to their conductivity, capacity, superior cyclic stability,
environmental friendliness and low cost.

Keywords: Energy storage, supercapacitor, activated carbon, biomass, quercus infectoria, microwave
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1. GIRIS

Diinyada inovasyon ve dijitallesme ile birlikte enerji talebinde bilylik artig
goriilmekte ve yakin gelecekte arzin talebi karsilayamayacagi oOngoriilmektedir.
Giiniimiizde enerji talebinin ¢ogu halen fosil yakitlardan karsilanmaktadir. Buna karsin
fosil yakit rezervlerinin sinirli olmasi ve tiiketilmesi sonucunda dogada olusturduklar
tahribatlar nedeniyle, enerji iiretiminde alternatif kaynaklara olan yonelim hizla
artmaktadir. Yenilenebilir enerji kaynaklar1 (YEK), kiiresel 1sinmay1 ve olumsuz saglik
etkilerini azaltmakla birlikte enerji maliyetlerini dengeleyebilir ve tiiketicilere
stirdiiriilebilir enerji saglayabilir (Pfeifer ve ark., 2018). Sekil 1.1. yenilenebilir enerjinin

diinyadaki toplam enerji tiretimindeki payii gostermektedir.

ulasmm igin
1 0 % bivoyaktlar

Biyokiitle, jeotermal,
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Sekil 1.1. Diinyada toplam nihai enerji tilketiminin tahmini yenilenebilir enerji pay1 (Anonymous, 2022)
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Goriildigi tizere elektrik tiretiminin biiyiik kismi atmosfere biiyiik zarar veren
fosil kaynaklardan saglanmaktadir. Fosil yakitlardan yenilenebilir enerji kaynaklarma
gecis stirekli artmakla birlikte heniiz yeterli seviyede degildir. Fosil yakitlarin fazlaca
kullanilmas1 ve yenilenebilir enerji kaynaklar1 kullaniminin kiiresel ¢apta heniiz istenilen
seviyede olmamasi nedeniyle, kiiresel 1sinma, iklim degisikligi, karbon emisyonu gibi
birbiriyle baglantili birgok sorun olugmaktadir. Bu durum karsisinda iilkeler ve kuruluglar
birtakim Onlemler almaktadirlar. Bu baglamda 175 iilkenin imzaladig1 Paris Iklim

Anlagmasi ile diinya genelinde karbon saliminin 2030 yilina kadar yilizde 50 azaltilmast,



2050’ye kadar da sifira diisiiriilmesi amaglanmaktadir. Boylece kiiresel ortalama yiizey
sicakligindaki artis1 1,5 derece ile sinirlandirmak, en kotii ihtimalle 2 derecenin altinda
tutup iklim krizinin 6niine gegmek hedeflenmektedir. Bu dogrultuda, Avrupa'nin BP, Eni,
Equinor, Repsol, Shell ve Total gibi 6nde gelen sirketleri 2050 y1l1 igin net sifir emisyon
hedeflerini agiklamislardir (Anonymous, 2022). Bazi petrol ve gaz sirketleri, ya
yenilenebilir enerji sirketlerinde hisse satin alarak ya da temel islerini yenilenebilir
enerjilere dogru cesitlendirerek yenilenebilir kaynaklara yatirnm yapmislardir
(Anonymous, 2022). Ulusal ekonomilerin girdisinde biiylik pay sahibi olan enerji
kaynaklari, iilke politikalarinda degisiklige sebebiyet verecek nitelikte stratejik bir
konumdadir.

Siirdiiriilebilirligin saglanmasi, kiiresel istikrar, enerji arz giivenligi, daha temiz
ve yasanabilir bir c¢evre icin yenilenebilir enerji kaynaklarmin kullaniminda artig
goriilmektedir. Ancak yenilenebilir enerji kaynaklarinin daha verimli kullanilmasi igin
enerji depolama sistemleriyle birlikte kullanilmasi1 gerekmektedir. Cilinkii yenilenebilir
enerji kaynaklarinda siirekli bir enerji akist yoktur, bu 6zellik elektrik sebekelerinin
kontroliinii ve yonetimini giderek daha zor ve karmagik hale getirmektedir (Wang ve ark.,
2013). Enerji depolama sayesinde, iki yonlii gii¢ diizenleme avantaji saglanir, yani
yenilenebilir gii¢ fazla oldugunda giicii emebilir ve gii¢ yetersiz oldugunda giicii serbest
birakabilir (Banaei ve ark., 2006). Enerji depolama teknolojisi, yeni enerji tiikketim
kapasitelerinin gelistirilmesinde, gii¢c sistemlerinin istikrarli ve ekonomik isleyisinin
saglanmasinda ve yenilenebilir enerji teknolojilerinin yaygin olarak uygulanmasinin

desteklenmesinde rol oynamaktadir (Abdalla ve ark., 2021).

1.1. Enerji Depolama Cihazlan

Gilinlimiizde kimyasal, elektrokimyasal, mekanik, elektromanyetik veya termal
olarak farkli depolama teknolojileri kullanilmaktadir (Ibrahim ve ark., 2008). Bu enerji
depolama sistemlerin her birinin enerji yogunlugu, 6mrii, maliyeti ve verimi gibi kendine
0zgii karakteristikleri vardir. Siirekli gelisimi ve olgunlugu nedeniyle, enerji depolama
teknolojisi, elektrikli araglar, yenilenebilir enerji santralleri, dagitim aglari ve iletim
sebekeleri gibi ¢esitli alanlarda uygulanmaktadir (Alsayegh ve ark., 2010)

Farkl1 enerji depolama ve doniistiirme teknolojileri arasinda piller, yakit hiicreleri
ve siiperkapasitorler en ¢ok bilinen yontemlerdendir. Bu noktada elektrokimyasal enerji
depolama cihazlarinin performanslarini degerlendirmek ve karsilagtirmak icin genellikle

Ragone egrisi kullanilir (Yu ve ark., 2013). Sekil 1.2’de sunulan Ragone grafigi; piller,
2



yakit hiicreleri ve siiperkapasitorler dahil olmak {izere su ana kadar mevcut olan ¢esitli
enerji depolama ve doniistiirme sistemlerinin enerji performansina karsi glic durumunu
gostermektedir. Burada enerji yogunlugu, birim hacim veya kiitle bagina biriken enerjiyi
ifade ederken gii¢c yogunlugu ise, birim hacim veya kiitle basina enerji aktarim hizi olarak

ifade edilmektedir.
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........................
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Sekil 1.2. Ragone Grafigi (Kim ve ark., 2015)

Stiperkapasitor, geleneksel kapasitorler ve piller arasindaki gilig-enerji boslugunu
kapatan yeni bir tiir enerji depolama cihazidir. Piller ve diisiik sicaklikli yakit hiicreleri
tipik diisiik giiclii cihazlardir, geleneksel kapasitorler ise ¢ok diisiik enerji yogunluguna
sahiptirler (Kotz ve Carlen, 2000). Bu nedenle, elektrokimyasal kapasitorler, ilgili cihazla
birlestirildiginde gilic yogunlugu agisindan pil performansini artirabilir veya enerji
yogunlugu acisindan kapasitor performansini iyilestirebilir (Kotz ve Carlen, 2000).
Elektrokimyasal kapasitorler veya ultra kapasitorler olarak da bilinen siiperkapasitorler,
geleneksel kapasitorlere gore nispeten yiiksek enerji yogunluklari, pillere kiyasla da
bliyiik gii¢ yogunluklar1 ve uzun ¢evrim émiirleri (>100000 dongii) nedeniyle son yillarda
biytik ilgi gormistiir (Endo ve ark., 2005; Zhang ve Lou, 2013). Siiperkapasitorler
giintimiizde, elektrikli ve hibrit araglarda, yakit hiicreli yolcu araglarinda, trenlerde,
troleybiislerde, tasimabilir elektronik cihazlarda, kesintisiz gii¢ kaynaklarinda, enerji
depolama sistemlerinde vb. bir¢ok uygulamada tek baslarina veya pillerle birlikte

kullanim alan1 bulmustur (Libich ve ark., 2018).



1.2. Siiperkapasitorler

Stiperkapasitorler, yiiksek gii¢c yogunlugu, hizli sarj/desarj islemi ve iyi dongiisel
kararlilik gibi avantajlar1 nedeniyle yeni nesil enerji cihazlar1 olarak kabul edilmektedirler
(Largeot ve ark., 2008). Miikemmel enerji-giic kombinasyon 6zelliklerine sahip ideal bir
stiperkapasitoriin elektrokimyasal performansi, biiyiik 6l¢iide elektrot malzemelerine ve
elektrolite baglidir. Elektrotlarin spesifik kapasitansi dogrudan elektrot malzemelerinin
erisilebilir yiizey alani ile, yiiksek gii¢ yogunlugu ise elektrot malzemelerinin elektronik
iletkenligine ve iyonlarin malzemelerin gézenek kanalinda hizli tasinmasina baghdir. Bu
nedenle, elektronik iletkenligi yiiksek ve gelismis gozenekli yapiya sahip gelismis
elektrot malzemelerinin kullanilmasi elektrokimyasal ¢ift katmanl kapasitorler (EDLC)
i¢in onemlidir.

Stiperkapasitorlerin elektrot malzemelerinin {iretimi, karbon bazli malzemeler,
iletken polimerler ve metal oksitler/hidroksitler ile yapilmaktadir (Jian ve ark., 2016).
Genis yiizey alani, iyi iletkenligi, yiiksek elektrokimyasal kararlilig1, uzun ¢evrim omrti,
kolay islenebilmesi ve uygun maaliyeti gibi avantajlarindan dolay1 ticari kapasitor
elektrotlarinin bilytlik bir boliimii karbon esashidir (Simon ve Gogotsi, 2008; Zhang ve
Zhao, 2009). Karbon esasli elektrot iliretiminde aktif karbon (AC), grafen ve karbon
nanotiipler (CNT'ler) gibi ¢esitli karbon formlar1 kullanilmaktadir (Geng ve ark., 2018).
Son yillarda maliyet bakimindan uygun olmasi, biyolojik ¢evreye uyumu, kolay
erisilebilir olmalar1, yiiksek adsorpsiyon, yenilenebilir yapilari, gelismis gozenekli yaps,
yiiksek 6zgiil kapasite vb. gibi 6zellikleri nedeniyle biyokiitle kaynakli karbon elektrot
malzemeleri lizerine arastirmalar hiz kazanmaktadir (Lu ve Zhao, 2017).

Stiperkapasitorler, enerji depolamanin elektrot-elektrolit arayiiziinde sarj ve desarj
islemlerine dayali oldugu kapasitor tipidir (Abrufia ve ark., 2008). Siiperkapasitorlerdeki
enerji depolama ilkesi, geleneksel bir kapasitoriinkiyle benzerdir (Zhang ve Zhao, 2009).
Geleneksel kapasitoriin aksine, siiperkapasitorler, kapasitansta geleneksel kapasitorlere
gore 10000 kat artisa yol agan daha biiyiik bir etkin yiizey alanina sahip birlesik
elektrotlara sahiptir (Kim ve ark., 2015).

Stiperkapasitor, bir elektrolit igine daldirilmis bir ayirici kullanilarak ayr tutulan
iki elektrot konfiglirasyonundan olusur. Bir siiperkapasitor diizenegi kollektér (akim
toplayici), polarize elektrotlar, pozitif ve negatif iyonlar1 olan elektrolit ve bir ayirici
bilesenlerinden olusmaktadir. Sekil 1.3 te gosterildigi gibi, siiperkapasitdr, iyon gegirgen

bir zar (ayiricilar) araciligiyla bir elektrottan ayrilan iyonik olarak iletken bir elektrolit



araciligiyla baglanan iki elektrottan olusur. Elektrolitlerdeki iyonlar, uygulanan gerilimin

elektrotlar1 polarize etmesiyle elektrik ¢ift katmanlar iiretir.

Elektrolit Aymici

AKim Kollektorii Gozenekli elektrot

Sekil 1.3. Siiperkapasitor yapisi (Smith ve ark., 2020)

1.2.1. Siiperkapasitorlerin tarihsel gelisimi

Stiperkapasitor teknolojisinin baslangici, 1853'te elektrik yiikiiniin sadece bir
iletkenin yilizeyinde degil, ayn1 zamanda bir elektrot ve bir elektrolit arasindaki "gift
katmanli" araylizde de depolanabilecegini ilk kez fark eden Helmholtz'un c¢alismasina
dayanmaktadir (Conte, 2010). 1950’lerde General Elektrik Miithendisleri, yakit hiicreleri
ve sarj edilebilir piller i¢in kapasitorler olusturmak amaciyla goézenekli karbon
elektrotlarini arastirmaya baglamiglardir. Gozenekli karbon elektrotlar1 kullanarak, H.
Becker 1957'de bir "diisiik voltajl elektrolitik kondansator" olusturmustur. i1k patentler,
yiiksek yiizey alanli karbona dayal1 bir kapasitoriin Becker tarafindan tanimlandig 1957
yilina dayanmaktadir. 1966'da arastirma amaglh yakit hiicresi projeleri gelistirirken,
Standard Oil Company, Cleveland, Ohio (SOHIO) aragtirmacilari, "elektrik enerjisi
depolama aygit1" olarak baska bir versiyonunu gelistirdiler (Conte, 2010). 1960'larda,
SOHIO, ince gbzenekli bir yalitkanla ayrilmig aktif komiirden yapilmis iki katmandan
olusan ilk hiicreyi icat etmistir. Bu teknoloji, mevcut ¢ift katmanl kapasitorler i¢in temel
konsept haline geldi. Daha sonra 1969'da bu tiir cihazlar1 pazarlamak i¢in ilk girisimler
SOHIO tarafindan iistlenildi. Ancak, 1971 yilinda, Standard Company ticarilestirme
sorunlart nedeniyle bulusunu, iiriiniine “siiperkapasitdr” adini veren NEC adli baska bir
sirkete lisanslad1 ve bilgisayar bellegini korumak i¢in yedek gii¢ olarak kullanilmak iizere
bu {iriinii satmay1 basardi (Namisnyk ve Zhu, 2003). 1978'de Matsushida (Panasonic),

gelistirilmis elektrotlar igeren ¢ift katmanli kapasitorler iiretme yontemlerinin patentini



aldi (Yoshida, 1988). Bu ‘Altin kapasitor’ler olarak adlandirilan elektrikli ¢ift katmanl
kapasitor hattinin ilk temeliydi. 1987'de ELNA olarak bilinen bir sirket Dynacap't liretti.
Bu ii¢ iiriin de diisiik giiclii uygulamalar1 gerceklestirmek icin kullanild. ilk yiiksek giiclii
cift katmanl kapasitorler, Pinnacle Research Institute (PRJ) tarafindan askeri
uygulamalar i¢in gelistirildi. 1980 y1l1 sonunda, artan kapasitans degerlerine bagli olarak
sarj ve desarj akimlari artmis ve esdeger seri direng (ESR) degerleri azalmistir. 1992'de
Maxwell Laboratories bu gelismeyi devraldi ve gii¢ uygulamalarini vurgulamak igin
onlara “Boost Caps” adim1 verdi (Namisnyk ve Zhu, 2003). Evans, 1994 yilinda
elektrolitik ve elektrokimyasal kapasitorlerin 6zelliklerini birlestiren yiliksek voltajli bir
tantal elektrolitik kapasitor gelistirdi. Bu siiperkapasitor elektrolitik ve elektrokimyasal
kapasitor ozelliklerini birlestirir, ancak yiiksek maliyetleri sadece askeri uygulamalarla
stnirli kalmasina neden olmustur (Evans, 1994). Giiniimiizde ABD'de Maxwell
Technologies, AVX ve Cooper Electronic Technologies; Japonya'da ELNA ve
Matsushita; Rusya'da ESMA ve Avustralya'da Cap-XX firmalariin tiimii farkli 6zellikte

sliperkapasitorleri piyasaya sunmaktadirlar (Namisnyk ve Zhu, 2003).

1.2.2. Siiperkapasitorlerin kullanim alanlari

Stiperkapasitorler, ¢ogunlukla ¢ok kisa bir siire icinde biiyiik miktarda enerji
depolama veya serbest birakma ihtiyaci olan, daha uzun bir kullanim omriiniin gerekli
oldugu ve nispeten kisa bir siire i¢in biiyiik miktarda giice ihtiya¢ duyulan uygulamalarda
kullanilmaktadirlar (Libich ve ark., 2018). Otomobil ve ulasim sistemleri, savunma ve
askeriye, bilgisayarlar ve yedek cipler, tibbi ve endiistriyel sektorler dahil olmak iizere
cesitli alanlarda stiperkapasitorlerin uygulamalarini gérmek miimiikiindiir (Muzaffar ve
ark., 2019).

Giintimiizde siiperkapasitorler oOncelikle hibrit elektrikli araglarda (HEV),
elektrikli araglarda (EV) ve yakit hiicresi araglarinda (FCV) (yolcu araglari, trenler ve
troleybiislerde kullanilmaktadir (Libich ve ark., 2018). Toplu tasima araglarinda ve hibrit
elektrikli araclarda enerji geri kazanimu, sliperkapasitorlere olan ilgiyi daha da artirmistir.
Bunun nedeni, toplu tasima i¢in birincil zorluk, sik durmalar i¢in fren yaparken yenilenen
enerjiyi kullanmak ve yola c¢ikmak ic¢in hizlanirken depolanan enerjiyi yeniden
kullanmaktir. Siiperkapasitorler, anlik fren enerjisini depolamakta ve talep lizerine desarj
edebilmekte, bu sekilde de yakit verimliligini artirabilmektedir. Ayrica mevcut

HEV'lerde, sarj/desarj mekanizmalarinin direnglerinden ve ekzotermik reaksiyonlarindan



kaynaklanan istenmeyen 1s1 {rettigi i¢in sicaklik = kararlilifi  zorluklartyla
karsilasilmaktadir. Is1y1 etkin bir sekilde dagitma yetenegine sahip olan siiperkapasitorler,
termal sorunlar1 gidermek i¢in HEV'lere uygulanabilmekte ve boylece HEV pazarina
daha kolay giris yapmalarini saglamaktadirlar (Miller ve Burke, 2008). Siiperkapasitorler
bu ozelliklerinden dolay1 elektrikli araglar i¢in klasik akiilere alternatif olarak kabul
edilmektedirler.

Askeri uygulamalarda, siiperkapasitorler genellikle silahli araclarin elektronik
aksamlarinda, helikopterlerde kara kutular ve diger uygulamalar i¢in alternatif gii¢ olarak
uygulanmakta ve kullanilmaktadirlar (Yu ve ark, 2013). Ayrica, Faz dizinli radar anteni,
lazer gii¢ kaynaklari, askeri radyo iletisimi, aviyonik goriintiileme ve enstriimantasyon,
hava yastig1 dagitim yedek giicii ve GPS giidiimlii fiizeler vb. yliksek derecede hassas giic
gerektiren uygulamalarda kullanilmaktadirlar.

Mikro sebekelere gii¢ saglamada yenilenebilir enerji kaynaklar1 kullanilmaktadir.
Yenilenebilir enerji kaynaklarinda siirekli bir enerji akis1 yoktur, bu ozellik elektrik
sebekelerinin kontroliinii ve yonetimini giderek daha zor ve karmasik hale getirmektedir
(Wang ve ark., 2013). Giin i¢inde enerji talebi fazla oldugunda ve iretim kisa bir
stireligine diistiigiinde, mikro sebekeye aninda gii¢ saglamak ve tersi durum meydana
geldiginde enerji depolamak i¢in siiperkapasitorler kullanilabilmektedir. Béylece elektrik
hatlarinda olusacak gerilim dalgalanmalar1 azaltilabilmektedir.

Stiperkapasitorler yedek gii¢ kaynagi olarak ilk kez uygulama alani bulmustur (Yu
ve ark., 2013). Riizgar tiirbinlerinde, kanat hatve kontroliinde yedek gii¢ saglar, boylece
ana besleme arizalanmasi durumunda, kanat hatvesini ayarlamak miimkiin olacaktir (Lee,
2019). Siiperkapasitorler, diziistii bilgisayarlar, PDA'lar (kisisel dijital asistan), GPS,
taginabilir medya oynaticilar ve el cihazlar gibi degisken yiiklere sahip uygulamalarda
sabit bir gii¢ kaynagi saglamaya yardimci olabilmektedirler. RAM, S-RAM, mikro
denetleyici ve PC Kart1 gibi diisiik giiclii cithazlar, bir yedekleme veya acil kapatma
sistemi olarak siiperkapasitorler tarafindan desteklenmektedir. Otomatik saya¢ okuma
(AMR) ekipmant veya endiistriyel elektronik olay bildirimi gibi diisiik enerjili
uygulamalar i¢in tek gii¢ kaynagi olarak hizmet ederler. Sarj edilebilir pillerin giict, kisa
elektrik kesintilerinin ve biiyiik akim tepe noktalarinin etkilerini azaltan siiperkapasitorler
kullanilarak tamponlanir. Siiperkapasitorler kablosuz bir el aleti tornavidaya gii¢
saglayabilmektedirler. Siiperkapasitor destekli kablosuz bir tornavida pille galisan bir
muadiliyle karsilagtirildiginda ¢alisma siiresinin yaklasik yarisina sahipken, 90 saniyenin

altinda tamamen sarj oldugu gézlemlenmis ve {i¢ ay kullanilmadig1 halde sarjinin %85'ini
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korudugu gozlemlenmistir.  Siiperkapasitorler dalgali olmayan yiiklerde de
kullanilabilmektedir. Dijital fotograf makinesi flaglart ve LED el fenerlerinde kullanim
alanlarindandir. Saglik sektoriinde, fibrilasyona girmis bir kalbi siniis ritmine geri

dondiirmek icin kullanilan defibrilator cihazlarindada kullanilabilmektedir.

1.2.3. Siiperkapasitorlerin simiflandirilmasi
Stiperkapasitorler Sekil 1.4’te goriildiigli gibi enerji depolama mekanizmasi
temelinde, elektrokimyasal c¢ift katmanli kapasitorler, psddokapasitorler ve hibrit

kapasitorler olmak tizere i¢ kategoriye ayrilmaktadirlar (Kim ve ark., 2015).

_— Aktif karbonlar

EDLC(Elektrokimyasal gift

katmanh kapasitérler) — | Karbonlnanctipley

L Karbon aerojelerl

— Kompozitler

Hibrid Kapasitorler —

L Asimetrik hibritler

_— iletken polimerler

SUperkapsitsrler

Psodokapasitorler —

L Metal oksitler

Sekil 1.4. Siiperkapasitorlerin siniflandirilmasi

1.2.3.1. Elektrokimyasal ¢ift katmanh kapasitorler (EDLC)

Genel olarak, bir elektrokimyasal ¢ift katmanli kapasitor (EDLC), yiki
elektrostatik olarak depolayan bir elektrokimyasal kapasitordiir (Simon ve Gogosti,
2008). Kapasitans mekanizmasina sahip bir EDLC, dielektrik kapasitoriin tipik bir
kapasitans mekanizmasina benzemektedir (Guidi ve ark., 2008). Kapasitorlerde
kapasitans diisiik oldugundan yiikk depolamasi simirlidir. Bununla birlikte, bir
stiperkapasitor, geleneksel kapasitoriinkine benzer sarj/desarj mekanizmasina sahip
elektrotlarin genis arayliz alan1 nedeniyle elektrokimyasal ¢ift katman ilkesine dayali

olarak daha fazla enerji depolayabilir (Barrade ve ark., 2000). Sekil 1.5°te
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elektrokimyasal ¢ift tabaka bir sliperkapasitoriin sematik gosterimi verilmistir (Chen ve

ark., 2017).

Elektrolit | Aymnc

& Anyon @ Katyon 5 Solvent molekil

Sekil 1.5. Elektrokimyasal ¢ift katmanl kapasitoriin (EDLC) sematik gdsterimi (Chen ve ark., 2017)

EDLC, metalik akim toplayicilarina yapistirilmis iki elektrot icermektedir. Buna
ek olarak, elektrotlar, merkezinde iyon gecirgen ayirict bulunan bir elektrolit ¢ozeltisine
yerlestirilir. Bir gii¢ kaynagindan elektrotlara gerilim uygulandiginda elektrolit sivi
icerisindeki iyonlar ayrisarak zit yiiklii elektrodun yiizeyine dogru hareket etmeye baglar.
Elektrot ylizeyindeki gozenekler sayesinde yiik elektrotlarin ylizeyinde birikmeye baglar.
Bu sekilde elektrot-elektrolit arayiiziindeki yiik ayriminin bir sonucu olarak ¢ift tabaka
olugmaktadir. Bu iki ytik katmani, bir dielektrik ayiric1 sayesinde ayrilmaktadir. (Halper
ve Ellenbogen, 2006). Yiik depolama, arayiiz boyunca herhangi bir yiik aktarimi1 olmadan
dogrudan elektrot malzemesinin ¢ift katmani boyunca gerceklesmektedir (Muzaffar ve
ark., 2019).

EDLC’lerin iiretiminde kullanilan ¢ok sayida birbirinden farkli elektrot
malzemeleri bulunmaktadir. Elektrot malzemesinin se¢imi, elektriksel ozelliklerin
belirlenmesinde esastir. EDLC’lerde ¢ift tabaka mekanizmasi nedeniyle yiik depolama
bir yiizey islemidir ve bu nedenle elektrot malzemesinin yiizey 6zellikleri kapasitans
tizerinde onemli bir etki yaratmaktadir. EDLC davranis1 gosteren cesitli malzemeler
arasinda karbon, yiiksek ylizey alani nedeniyle siiperkapasitorlerin gelistirilmesinden bu

yana kullanilmaktadir. Karbon, diisiik maliyeti, kolay bulunabilirligi ve ayrica
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nanotiipler, lifler ve kopiikler gibi farkli tiretim formlarinda bulunabilmesi nedeniyle de
giniimiizde EDLC’ler i¢in en ¢ok arastirilan elektrot malzemesi olmaya devam
etmektedir. Karbonun aktiflestirilmis karbon gibi aktif bir forma doniistiiriilmesi
gozenekliligi ve gbzeneklerin elektrolite erisilebilirligini etkilemektedir. Gézeneklerin
igindeki iyon hareketliligi, elektrolitik ¢ozelti kiitlesindeki iyon hareketliliginden
bagimsizdir. Ancak gbzenek boyutu, bir hiicredeki genel iyon hareketliligi lizerinde

Oonemli bir etki yaratmaktadir (Muzaffar ve ark., 2019).

1.2.3.2. Psodokapasitorler

EDLC'den farkli olarak, bu yontem hizli ve tersinir elektrokimyasal redoks
reaksiyonlarima dayanmaktadir. Elektrik enerjisi, elektrotlar ve elektrolit iyonlari
arasindaki elektron yikii transferi ile Faradaik olarak depolanmaktadir (Halper ve
Ellenbogen, 2006). Psddokapasitorde, kabul edilen yiik miktarina ve degisen potansiyele
bagli kapasitans ile ¢ift katman boyunca yiik ge¢isi s6z konusudur. Psodokapasitor
elektrotlar1 esas olarak metal oksitlerden, metal katkili karbondan ve iletken
polimerlerden karsilanmaktadir. Psddo kapasitans (C), yiik kabuliiniin (Aq) ve degisen
potansiyelin (AV) tlireviyle verilir;

_ d(4q)

= 2l (1.1)

Tipik bir ps6dokapasitoriin sematik gosterimi sekil 1.6” da verilmistir.

Elektrolit I Ay

L

@ Metal oksit / redox aktif molekiil

Sekil 1.6. Psodokapsitoriin sematik gosterimi (Chen ve ark., 2017)

Psodokapasitif elektrotlarda {i¢ tiir Faradaik islem meydana gelir, bunlar;

elektrolitteki iyonlarin tersinir yiizey adsorpsiyonu, elektrolitteki iyonlar: igeren redoks
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reaksiyonlar1 ve iletken polimerlerde tersinir doping (katkilama)-dedoping islemleri. Tlk
iki islem esas olarak ylizey reaksiyonlaridir ve bu nedenle elektrotlarin yiizey alanina
biiyiik 6lciide baghdir. Ugiincii islem daha ¢ok toplu bir islemdir ve elektrot
malzemelerinin spesifik kapasitansi, yiizey alanina ¢ok daha az baghdir, ancak iyonlari
elektrotlara ve elektrotlardan verimli bir sekilde dagitmak i¢in mikro gozeneklere sahip
nispeten yliksek bir yilizey alani tercih edilmektedir (Burke, 2000). Redoks reaksiyonlari
genellikle elektrokimyasal olarak erisilebilir araylizey alaniyla orantili bir elektrostatik
cift katmanli kapasitans bileseni eslik eder ve tipik olarak toplam kapasitansin %5-10'una
katkida bulunur. Psddokapasitans bazli malzemelerde yiiksek spesifik kapasitansa
ulagilabilir (Zhao ve ark., 2011).

Hizli  tersinir Faradaik yiikk transfer reaksiyonundan yararlanarak,
psodokapasitorler tarafindan EDLC'lerden daha yiiksek bir enerji yogunlugu saglanir (Lu
ve ark., 2013). EDLC'lerden daha yiiksek bir enerji yogunlugu saglayabilmelerine
ragmen, sarj/desarj esnasinda elektrotlar fiziksel degisikliklere maruz kaldiklarindan,
EDLC'lere kiyasla nispeten zayif dayanikliliklar1 vardir (Zhao ve ark., 2011). Bu tiir
stiperkapasitorler EDLC’lere oranla daha az tercih edilmektedir (Libich ve ark., 2018).

1.2.3.3. Hibrit kapasitorler

EDLC’lerin ve psddokapsitorlerin depolama mekanizmasinin kombinasyonu,
hibrit siiperkapasitorlerin enerji depolama mekanizmasini olusturmaktadir. Hibrit
siiperkapasitorlerde pozitif elektrot ve negatif elektrot olmak {izere iki farkli elektrot
vardir. Pozitif elektrot (Anot), tipik olarak elektrot yiizeyindeki c¢ift katmanda
elektrostatik enerji depolayan aktif karbondan; negatif elektrotta (katot) ise genellikle
psodo kapasitif elektrot malzemesinden yapilmaktadir (Libich ve ark., 2018). Hibrit
stiperkapasitoriin bir yaris1t EDLC gibi davranirken, diger yaris1 psddo kapasitdr gibi
davranmaktadir (Stoller ve ark., 2008).

Gintimiizde hibrit kapasitorler iki farkli sekilde yapilabilmektedir: (i)
psodokapasitif metal oksitler ile karbon elektrot ve (ii) lityum ilave elektrotlar1 ile karbon
elektrotlar (Simon ve Gogotsi, 2008). Li yerlestirilmis elektrot ve karbon bazli elektrottan

olusan bir hibrit stiperkapasitoriin sematik diyagrami Sekil 1.7°da gosterilmektedir.
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Sekil 1.7. Hibrit kapasitoriin sematik gosterimi (Chen ve ark., 2017)

Hibrit siiperkapasitorler, EDLC ve psodokapasitdrden daha yiiksek enerji yogunluklarina
ve gii¢ yogunluklarina sahiptir (Stoller ve ark., 2008). Geleneksel kapasitorlerin yani1 sira
EDLC ve psodokapasitorlere gore iki ila ti¢ kat daha fazla yiiksek kapasitans elde
edilebilmekte bununla birlikte daha genis ¢alisma gerilimi aralig1 saglayabilmektedir.
Ancak hibrit siiperkapasitorlerde faradayik reaksiyonlar gerceklestiginden EDLC’ye

oranla daha az ¢evrim dmriine sahiptirler.

1.2.4. Siiperkapasitor uygulamalarinda kullanilan elektrot malzemeleri

Elektrotlar, esas olarak iyonlar ve elektronlar i¢in ya elektrikli ¢ift katmanlar
olusturan ya da kimyasal olarak reaksiyona giren adsorpsiyon bdlgeleri saglamak icin
kullanilmaktadir. Siiperkapasitorlerin kapasitansi biiyiik Olciide elektrot 6zelliklerinin
ozelliklerine baglidir. Elektrotlar iyi iletkenlik, yiiksek kimyasal kararlilik, kontrollii
gozenek yapisi, sicaklik kararliligi, islenebilirlik, cevre dostu ve diisiik maliyetli
ozelliklere sahip olmalidir.

Stiperkapasitorlerin elektrot malzemeleri, karbon bazli malzemeler, gecis metal
oksitleri ve iletken polimerler olmak iizere ii¢ alt boliime ayrilmaktadir. Bu elektrot
malzemeleri yalnizca farkli ozelliklere degil, aym1 zamanda farkli sarj depolama
mekanizmalarina da sahiptirler. Burada, elektrot malzemelerinin uygun sec¢imi ve
tasarimi, gelismis siiperkapasitor performanslari i¢in hayati nem tagimaktadir (Vangari
ve ark., 2013).

Cesitli elektrot malzemeleri arasinda, ticari olarak temin edilebilen kapasitorlerin

%80'inden fazlasinin iiretildigi karbonlu malzemeler, en yaygin kullanilanlar arasindadir

12



(Simon ve Gogotsi, 2012; Zhang ve ark., 2019). Nispeten diisiik maliyetli, ¢ok yonlii
mevcut formlari, genis yiizey alani, iyi elektrik iletkenligi ve farkli ¢ozeltilerde (kuvvetli
asidikten baza kadar) miilkemmel kimyasal kararliligi nedeniyle, karbon -elektrot
malzemeleri fazlaca tercih edilmektedir. Elektrokimyasal ¢ift katmanli kapasitorler ve
psodo-kapasitorler tarafindan paylasilan ortak bir 6zellik, enerji depolamanin esas olarak
elektrolit ve elektrot arasindaki arayiize yakin malzemeyi icermesidir. Boylece partikiil
boyutunun azaltilmasi, daha biiyiikk bir ylizey alan1 saglayarak aktif malzemelerin
kullanimini biiyiik olasilikla artirabilir. 10 nm'den daha kii¢lik boyutta ultra ince nano
yapilar tasarlamanin yiiksek performansh siiperkapasitorleri gerceklestirebilecegi kabul
edilmistir (Vangari ve ark., 2013). Bununla birlikte, spesifik yiizey alani ile elektroaktif
malzemelere karsilik gelen gbzenek boyutu arasinda bir denge olmasi istenmektedir.
Ciinkii biliylik mikro gozeneklilik (kotii iletkenlige yol acar) ve gdzenek boyutlarinin
genis dagilimi (artan “0li hacim”), 6zellikle yiliksek akim yogunluklarinda biiyiik

oranlarda kapasitans kaybina neden olmaktadir (Jiang ve ark., 2013).

1.2.4.1 Tletken polimerler

Iletken polimerler (CP), anyonlar ve katyonlarla elektrokimyasal doping veya
redoks reaksiyonuna girebilen tipik bir psodokapasitif malzeme sinifidir. Iletken
polimerler, yiiksek kapasitans, iyi esneklik, yiiksek iletkenlik, ytliksek calisma gerilim
aralig1, yliksek depolama kapasitesi, hafiflik, ayrica karbon bazl elektrot malzemelerine
kiyasla nispeten diisiik bir esdeger seri diren¢ (ESR) ve diisiik maliyet gibi nedenlerle
siiperkapasitor elektrot malzemeleri olarak kullanilmaktadir (Mastragostino ve ark.,
2002; Wang ve ark., 2019).

lletken polimerlerin yiik depolama mekanizmasi asagidaki iki formiille

aciklanmaktadir: oksidasyon lizerine p-doping ve indirgeme iizerine n-doping seklinde

gerceklesmektedir.
CP—CPn+(A4-)n + ne- (p-doping) (1.2)
CP+ne—(C+)n+CPn- (n-doping) (1.3

Burada CP iletken polimeri, A— ve C+ elektrolitteki anyon ve katyonu temsil eder.

Stiperkapasitor uygulamalarindaki yaygin elektriksel CP'ler, Polianilin (PANI),
polipirol (PPy), politiyofen (PTh) ve bunlarin tiirevlerdir (Viswanathan, 2017; Wang ve
ark., 2019). Doping ve dedoping reaksiyonlar1 sonucunda iletken polimerlerde sismeler
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veya biiziilmeler meydana gelmektedir. Bu onlarin daha diisiik ¢evrim omriine sahip
olmasina neden olmaktadir (Mastragostino ve ark., 2002). Bu dezavantajlarin iistesinden
gelmek i¢in, iletken polimer malzeme yapilarinin ve morfolojilerinin iyilestirilmesi ve
kompozit elektrot malzemelerinin imal edilmesi gibi stratejiler denenmektedir
(Viswanathan, 2017). Bu noktada aktif karbon/iletken polimer kompozitleri
gelistirilmistir.  Aktif karbon, iletken polimerlerin kapasitanst Onemli o6l¢iide
artirabilmekte, ayn1 zamanda kompozit elektrotlarin elektriksel iletkenligini ve mekanik

dayanikliligini da gelistirebilmektedir.

1.2.4.2 Metal oksitler/hidroksitler

Genel olarak, metal oksit bazli psddokapasitorler, geleneksel karbon bazli
EDLC’lerden ve iletken polimerli psddokapasitorlerden daha yiiksek enerji ve giic
yogunlugu saglayabilmektedir. Ayrica polimer bazli malzemelerden daha iyi kararliliga
sahiptirler. Elektrostatik karbon malzemelere benzer sekilde enerji depolama ortami
olarak islev gérmekte ve belirli gerilim araliklarinda elektrot malzemeleri ile iyonlar
arasinda elektrokimyasal faradaik reaksiyonlar gergeklesmektedir. Siiperkapasitor
uygulamalar i¢in dikkate alinmasi gereken metal oksitler i¢in genel gereksinimler
sunlardir: (1) malzeme elektronik olarak iletken olmalidir; (2) metal, {i¢ boyutlu bir
yapmin geri dondiiriilemez modifikasyonlarini igeren higbir faz degisikligi olmaksizin
degisken degerlikte bulunmalidir; ve (3) protonlar, indirgeme {izerine (ve kafesin disina)
oksit kafesine serbestge interkalasyon yapabilmeli, bu da O2<~OH" kolay bir sekilde
birbirine donistiiriilmesine izin vermektedir (Viswanathan, 2017). Giiniimiizde
psodokapasitif elektrotlar i¢in bu kosullar1 saglayan oksit bilesenler; rutenyum oksit
(RuO.), manganez oksit (MnQO>), kobalt oksit (Coz04), nikel oksit (NiO) ve vanadyum
oksittir (V20s) (Kim ve ark., 2015; Viswanathan, 2017).

Bu metal oksitler, artan kapasitansa yol acan belirli gerilimlerde ¢oklu oksidasyon
durumlarma maruz kalir. Rutenyum oksit, yiiksek oranda geri doniisiimlii redoks
reaksiyonlari, 1,2 V gerilim araliginda erisilebilen {i¢ farkli oksidasyon durumu, yiiksek
proton iletkenligi, oldukg¢a yiiksek 6zgiil iletkenligi, iyi 1s1l kararliligi, uzun ¢evrim omrii,
metalik tip iletkenlik ve yiiksek ¢evrim kapasitesi sayesinde en ¢ok calisilan sistemdir
(Simon ve Gogotsi, 2008; Viswanathan, 2017). Rutenyum metalinin zehirli olmasi,
dogada az bulunmasi ve ve pahali olmas1 dezavantajlardir. Maliyeti azaltmak icin, karbon

veya iletken polimer gibi diger substratlar lizerinde sulu rutenyum oksit pargaciklarinin
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biriktirildigi karigik oksit kompozitler veya rutenyum bazli kompozit malzemeler

kullanilmaktadir.

1.2.4.3 Karbon temelli malzemeler

Karbon bazli malzemeler, diger malzemelerle karsilastirildiginda daha yiiksek
yiizey alanlarina, daha gelismis sentez tekniklerine ve daha diigiik maliyete sahiptirler, bu
yiizden siiperkapasitor elektrot gereksinimlerini tamamen karsilayabilirler. Aktif karbon,
karbon nanotiipler (CNT) ve grafen gibi karbon bazli malzemeler, yiiksek ylizey alanlari,
yuksek gozeneklilik, diisiik maliyet ve ¢esitli formlarda tiretilebilmeleri (6rnegin tozlar,
nanotiipler, aerojeller) gibi istenilen kimyasal ve fiziksel oOzelliklere sahiptirler
(Jayalakshmi ve Balasubramanian, 2008). fletkenlikleri daha az olmasina ragmen verimli

sliperkapasitor elektrotlardir (Namisnyk ve Zhu, 2003).

Karbon nanotiipler

Diger karbon bazli elektrotlarin aksine, karbon nanotiip elektrotlardaki mezo
gozenekler birbirine baglidir ve neredeyse tiim mevcut yiizey alanini kullanan siirekli bir
yik dagilimi saglamaktadir. Bu nedenle, karbon nanotiip elektrotlar aktif karbon
elektrotlara kiyasla miitevazi bir yiizey alanina sahip olsa da bu elektrotlar aktif karbon
bazli siiperkapasitorlerdekilerle karsilastirilabilir kapasitanslar elde etmek icin ylizey
alan1 daha verimli bir sekilde kullanilmaktadir (Frackowiak ve Beguin, 2001).

CNT'ler benzersiz i¢ yapilari, tamamen erisilebilir dis yiiksek yiizey alanlari,
diisiik kiitle yogunluklari, mitkemmel elektriksel iletkenlikleri, olaganiistii mekanik,
termal ve kimyasal kararliliklar1 gibi mitkemmel 6zellikleri nedeniyle siiperkapasitorler
i¢in elektrot malzemeleri olarak ilgi odagi haline gelmistir (Du ve Pan, 2006; Futaba ve
ark., 2006). Karbon nanotiipler genellikle belirli hidrokarbonlarin ayrigsmasi yoluyla ve
tek duvarli karbon nanotiipler (SWCNT'ler) ve c¢ok duvarli karbon nanotiipler
(MWCNT'ler) gibi farkli nanoyapilar elde etmek i¢in kristal siralarinin degisebilecegi
belirli parametreleri isleyerek sentezlenmektedir. Ornegin, Niu ve ark. tarafindan yapilan
calismada katalitik olarak biiyiitiilmiis karbon nanotiiplerden levha elektrotlar
hazirlanmis ve sentezlenen CNT'nin 8 nm capa ve 430 m%/g'lik spesifik bir yiizey alanina
sahip oldugu goriilmiistiir. Tek hiicreli bir test cihazinda H>SOs elektrolit ¢ozeltisi
kullanilarak maksimum 104 F/g'lik bir kapasitansin elde edildigi bu ¢alismada, ulasilan
kapasitans degeri, farkl1 yontemlerden elde edilen CNT malzemelerinden daha yiiksektir

(Niu ve ark., 1997). Arastirmacilar ayrica, dogrudan iletken alt tabakalar {izerine
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biriktirilen CNT malzemelerinin, aktif malzemeler ve akim toplayicilar arasindaki temas
direncini azaltabilecegini bildirmislerdir. Buna dayanarak, Shi ve arkadaslari, kimyasal
buhar biriktirme kullanarak CNT'yi dogrudan Ni kopiigiin {izerine biiyiitmiis Ve iiretilen
malzemenin transfer yontemi kullanilarak elde edilen CNT malzemesinden %127
oraninda daha yiiksek 6zgiil kapasitansa sahip oldugunu gérmiislerdir (Rui ve ark., 2011).
Bu miikemmel sonuglara ragmen, diisiik 6zgiil alanlar ve yiiksek maaliyetler CNT'nin

ylksek performansli siiperkapasitorlerde kullanimini sinirilandirmaktadir.

Karbon aerojeller

Karbon Aerojeller, diisiik yogunluk, yiiksek yiizey alani, iyi iletkenlik, mekanik
kararlilik, titresim kararlilig1 ve ek baglayici gerektirmemesi nedeniyle Siiperkapasitor
elekrotlarinda kullanilmaktadir (Lerner, 2004). Karbon aerojeller, serpistirilmis mezo
gozenekli stirekli bir iletken karbon nanopartikiiller agindan olugsmaktadir. Bu stirekli
yapt ve akim toplayictya kimyasal olarak baglanma yetenekleri nedeniyle, karbon
aerojeller ek bir yapiskan baglama maddesinin uygulanmasini gerektirmemektedir.
Baglayicisiz bir elektrot olarak, karbon aerojellerin aktif karbonlardan daha diisiik bir
ESR'ye sahip oldugu gériilmiistiir (Frackowiak ve Beguin, 2001; Arico ve ark., 2005).
Yiiksek absorblama o0zelligi nedeniyle, siiperkapasitorlere ¢cok daha fazla elektrot
malzemesi yiiklenebilmekte ve boylece daha yiiksek bir hacimsel enerji yogunlugu elde
edilebilmektedir (Kwon ve ark., 2004). Aerojel elektrotlar1 yapmak i¢in piroliz ve
Resorsinol formaldehit yontemleri kullanilmaktadir (Lerner, 2004). Karbon aerojeller

yuksek yiizey alanina ragmen kapasitans degerleri ¢ok yiiksek degildir.

Aktif karbonlar

Karbonlarin miikemmel iletkenlik 6zelligi, kimyasal olarak kararli olmalari,
yiiksek ylizey alanlarima sahip olmalari, gozenekli morfolojik yapilari, kompozit
malzemelerle uyumu, yiiksek korozyon direnci, genis ¢alisma sicakligi araligi, toksik
olmama, kolay islenebilirlik ve diisiik maaliyet Ozelliklerine sahip olmalari, onlar
modern siiperkapasitorlerde ¢ift katmanli elektrotlar i¢in tercih edilen malzemeler haline
getirmektedir (Zhang ve Zhao, 2009; Yu ve ark., 2013). Karbonun birgok ¢esidi vardir
ancak hepsi elektrot malzemelerinde kullanilamamaktadir. Endiistriyel standartta ve en
temel yliksek ylizey alanli karbon malzemesi aktif karbondur (AC) (Yu ve ark., 2013).

AC, en eski ve en yaygin gozenekli karbon tiiriidiir.
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AC'ler, ¢ok cesitli dogal ve sentetik Onciiler de dahil olmak {lizere organik
bilesiklerin karbonizasyonu ve kismi oksidasyonu (aktivasyonu) ile hazirlanir (Gu ve
Yushin, 2014). Karbonizasyon isleminde, karbonca zengin malzemeler, oksijensiz
ortamda yiiksek sicakliklarda (700 ila 1200 °C) islenerek amorf karbon olusturulur ve
aktivasyon isleminde, karbon parcaciklarinin biiyliik bir kisminda goézenekli aglar
saglayabilen alkaliler, karbonatlar, klortirler veya asitler (6rn. KOH, NaOH, ZnCl) gibi
aktiflestirici maddeler ile daha diisiik sicakliklar (400 ila 700 °C) uygulanir. Genel olarak,
bu iki siireg, AC'lerin fizyokimyasal Ozelliginin ve spesifik yiizey alaninin Oncii
malzemelere ve aktivasyon yontemlerine bagli oldugu spesifik yiizey alani ve
gozeneklilikte muazzam artiglara yol acabilmektedir (Simon ve Burke, 2008).

Aktif karbonlarin yiiksek yiizey alanlarina ulasmak igin farkli boyutlardaki mikro
gozeneklerden (<2 nm genisliginde), mezo goézeneklerden (2-50 nm) ve makro
gozeneklerden (>50 nm) olusan karmagik gozenekli bir yapist vardir. Kapasitans, ylizey
alan1 ile dogru orantili olmasina ragmen, deneysel sonugclar, aktif karbonlar i¢in yiiksek
ylizey alanmin tamaminin cihazin kapasitansina katkida bulunmadigini géstermektedir
(Zhai ve ark., 2011). Bunun sebebi, kiigiik mikro gozeneklere yayilmak i¢in ¢cok daha
biiylik olan elektrolit iyonlarindan kaynaklandigi disiiniilmektedir, boylece bazi
gozeneklerin yiik depolamaya katkida bulunmasini engelledigi goriilmistiir. (Qu ve Shi,
1998). Bu arastirma ayrica gozenek boyutlarinin dagilimi, enerji yogunlugu ve cihazin
giic yogunlugu arasinda ampirik bir iligki oldugunu gostermektedir. Daha biiyiik gozenek
boyutlari, daha yiiksek gii¢ yogunluklari ile iligkilidir ve daha kii¢lik gézenek boyutlari,
daha yiiksek enerji yogunluklar ile iligkilidir. Sonug olarak, aktif karbon elektrotlarin
gozenek boyutu dagilimi, EDLC tasariminda énemli bir arastirma alamidir (Qu ve Shi,
1998; Zhai ve ark., 2011).

Bir bagka arastirma konusu da AC’lerin nano gozenekli yapist ile farkh
elektrolitlerdeki kapasitans performanslari arasindaki iliskidir. Genel olarak, AC'lerin
kapasitans1 sulu elektrolitlerde, organik elektrolitlerden daha yiksektir. Bunun bir
nedeninin, sudakilerle karsilastirildiginda organik ¢ozeltilerdeki elektrolit iyonlarinin
etkin boyutunun daha biiyiik oldugu diisiiniilmektedir. Organik elektrolitler, iyonlardan
daha kiiciik olan gozeneklerin sayisini arttirmakta ve bu nedenle yiik depolamaya katkida
bulunmayanlarin sayisini artrmaktadir. Kimyasal afinite olarak karbon ylizeyinin organik
elektrolit tarafindan 1slanabilirligi bagka bir neden olabilmektedir (Zhai ve ark., 2011).

Ticari aktif karbon {iretiminde en ¢ok kullanilan 6n maddeler; petrokok, zift ve

komiirdiir (He ve ark., 2012). Ancak fosil yakitlarin ¢evreye etkisi ve sinirliligi g6z oniine
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alindiginda, son zamanlarda biyokiitle kaynakli malzemeler, bol, ucuz, erisilebilir olmasi,
cevreyi koruma, enerji tasarrufu, 6zel yapi ve iyi iletkenlik gibi {istlinliikleri nedeniyle
geleneksel karbon malzemelerin yerini almak i¢in ilgi kaynagi olmustur (Hu ve ark.,

2010; He ve ark., 2012; Tang ve ark., 2017).

1.2.5. Siiperkapasitorlerde performans dl¢iim yontemleri

Stiperkapasitorlerin elektrokimyasal performansini karakterize etmek igin gesitli
aletler veya test metodlar1 gelistirilmis ve uygulanmistir. Bu noktada, dongiisel voltametri
(CV), galvanostatik sarj/desarj (GCD) ve elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS)

testleri yaygin olarak kullanilan testlerdendir.

1.2.5.1. Dongiisel voltametri

Dongiisel ~ voltametri, elektrokimyasal enerji  depolama cihazlarinin
performanslarin1 degerlendirebilmek icin kullanilan bir analiz teknigidir. CV yontemi
potansiyodinamik elektrokimyasal 6l¢iime dayanmaktadir (Wang ve ark., 2019). Bu
analitik teknik, zamana dogrusal olarak karsilik gelen elektrot potansiyeli belirlemesini
icermektedir. Calisan elektrotla ilgili olarak uygulanan gerilime kars1 akim grafigi ¢izilir.
Olgiim, calisma ve referans elektrotlari arasina gerilim uygulanarak yapilirken, sirastyla

calisma ve karsi elektrotlar arasindaki akim hesaplanir (Muzaffar ve ark., 2019).
Elektrot malzemelerinin kapasitansi, Denklem (1.4) kullanilarak dikdortgensel
CV egrilerinden hesaplanabilmektedir:

c="

i
- (1.4)
C spesifik kapasitans (F/g), i ortalama gerilimdeki akim yogunlugu (A/g) ve v tarama
hizidir (V/s). CV o6lglimii, bir EDLC veya dikdortgen bir CV egrisi sergileyen tipik bir
psodokapasitif elektrot malzemeler icin ortalama kapasitanst degerlendirmek igin

dogrudan kullanilabilmektedir.

1.2.5.2. Galvanostatik sarj-desarj

Stiperkapasitor cihazlarinin {i¢ temel parametresi olan kapasitans, esdeger direng
ve ¢aligma gerilimi GCD yontemi ile test edilebilmekte ve daha sonra zaman sabiti, gii¢

ve enerji yogunluklari, kacak ve tepe akimi gibi diger ozellikleri de bu sonucglardan
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yararlanarak yorumlanabilmektedir. SC cihazlarinin g¢evrim kararlili§ini incelemek icin
de kullanilabilmektedir. Ayrica, ii¢ elektrotlu bir kurulum kullanarak, SC malzemeleri
icin spesifik kapasitans, tersinirlik ve potansiyel penceresi de GCD testi ile elde
edilebilmektedir (Zhang ve Pan, 2015).

Bu metot, SC cihazinin veya ¢alisma elektrodunun, sabit bir akim seviyesinde
tekrar tekrar sarj edilmesi ve bosaltilmasi ile ger¢eklestirilmektedir. Sonugta sarj ve desarj
siiresine gore kaydedilen voltaj degerleri, potansiyel (E)-zaman (s) grafiginde
cizilmektedir (Muzaffar ve ark., 2019).

GCD testi ile kapasitans degerlendirmesi, Denklem (1.5) kullanilarak belirlenir:

Ixt
= (1.5)
Burada C diferansiyel kapasitansi (F/g), I akim yogunlugunu (A/g), AV ¢alisma

potansiyeli penceresini ve t elektrodun desarj siiresini (s) temsil eder.

1.2.5.3. Elektrokimyasal empedans spektroskopisi

Elektrokimyasal impedans spektroskopisi, frekans tepkisi ve empedansin yani
sira, yik transferi, kiitle aktarimi1 ve yiik depolama mekanizmasinmi karakterize etmek
amaciyla kullanilmaktadir. Ayrica kapasitans, enerji ve gii¢ 6zelliklerini tahmin etmede
de EIS kullanilabilmektedir (Dupont ve ark., 2014).

EIS oGlgtimleri, siiperkapasitér empedans verilerinin, 0,01 Hz ila 100 kHz gibi
genis bir frekans araliginda 5 veya 10 mV'lik kiiciik bir voltaj genligi ile belirli bir
potansiyelde toplanmasiyla gerceklestirilmektedir (Wang ve ark., 2016). Elde edilen
sonuglar Nyquist egrisinde gosterilmektedir. Nyquist egrisi, empedans spektrumlarini
bilinen frekans araliklar1 {izerinden gdstermektedir. Nyquist egrisi {i¢ bdlgeden
olusmaktadir. Nyquist egrisi, yiiksek frekans bolgesinde goriiniir yarim daire, orta frekans
bolgesinde dikey bir ¢izgi, diisiik frekans bolgesinde de kapasitif davranisi temsil eden
ikinci bolgenin dikey ¢izgisi boyunca hayali bir ¢izgi olusmaktadir (Qian ve ark., 2014).

EIS olgtimleri kullanilarak kapasitans asagidaki Denklem (1.6) ile hesaplanir:

1
€=t (1.6)

Burada C kapasitansi, f frekansi ve Z empedansi gostermektedir.
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2. LITERATUR ARASTIRMASI

Stirdiiriilebilirligin saglanmasi, kiiresel istikrar, enerji arz glivenligi, daha temiz
ve yasanabilir bir ¢evre, enerji depolama kaynaklarina olan ilgiyi arttirmaktadir.
Giliniimiizde kimyasal, elektrokimyasal, mekanik, elektromanyetik veya termal olarak
farkli depolama teknolojileri kullanilmaktadir. Bu enerji depolama sistemlerin her birinin
enerji yogunlugu, émrii, maliyeti ve verimi gibi kendine 6zgii karakteristikleri vardir.
Farkli enerji depolama ve doniistiirme teknolojileri arasinda piller, yakit hiicreleri ve
stiperkapasitorler en ¢ok bilinen yontemlerdendir. Siiperkapasitorler, geleneksel
kapasitorlere gore nispeten yiiksek enerji yogunluklari, pillere kiyasla da biiylik gii¢
yogunluklar1 ve uzun ¢evrim dmiirleri nedeniyle son yillarda biiyiik ilgi gdrmiistiir. Son
zamanlarda karbon bazli malzemeler, yliksek yiizey alanlari, yiiksek gozeneklilik, diisiik
maliyet ve gesitli formlarda iiretilebilmeleri gibi istiin 6zelliklerinden dolay: elektrot
yapiminda kullanilan en yaygin malzemelerdir. Bugiine kadar biyokiitleyi hammadde
olarak kullanarak c¢esitli yontemler araciligiyla farkli boyutlarda iiretilen karbonlardan
stiperkapasitorler hazirlanmistir.

Xuan ve ark. (2017) tarafindan yapilan calismada, Siiperkapasitor elektrodunda
kullanilmak {izere biyokiitle kaynakli torreya grandis kabugu kullanilarak, azot gazi (N2)
atmosferi altinda karbonizasyon ve KOH aktivasyonu yoluyla nano gozenekli aktif
karbonlar iiretilmistir. Aktivasyon sicakliginin ve KOH dozajinin, gézenek yapisi ve
elektrokimyasal 6zellikler lizerindeki etkisi aragtirilmistir. Gozenek yapilari, KOH orani
ve aktivasyon sicaklig ile iligkili oldugu gozlemlenmistir. N2 adsorpsiyon-desorpsiyon
testleri, AC-800-3 numunesinin, yiiksek BET yiizey alam (2100,8 m?%/g) ve gdzenek
hacmi (1,02 cm®/g) gibi iyi 6zellikler gdstermistir. AC-800-3 ile hazirlanan elektrot, {i¢
elektrotlu sistemde 0,5 A/g’da 290,5 F/g’lik yiiksek bir kapasitans ve %62,6'lik hiz
kapasitesi gostermistir. AC-800-3 elektrodunun birlestirilmis simetrik hiicresi, 0-1,6 V
gerilim araliginda 360,1 W k/g gii¢ yogunlugunda 13,5 W h k/g enerji yogunlugu elde
edilmis ve 7202,1 W k/g gii¢ yogunlugunda bile 6,8 Wh k/g'1 korudugu gézlemlenmistir.
5000 sarj/desarj dongiisiinden sonra ilk kapasitans degerinin %93,1 tutarak iyi bir dongii
kararlilig1 sergilemistir. 1. ve 5000. dongiiye ait GCD egrilerinin karsilagtirilarak iki egri
arasinda voltaj diisiisi farki olmamasi, AC-800-3 elektrodu i¢in i¢ direncin 5000 devirden

sonra acikca artmadigini gostermistir. Bu sonucglardan, elektrot malzemesi olarak
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kullanilan torreya grandis kabugu siliperkapasitér uygulamalarinda sadece diisiik
maliyetiyle degil, ayn1 zamanda yiiksek performansiyla da talepleri karsilayabilecegini
gostermektedir.

Sun ve ark. (2020) tarafindan yapilan c¢alismada, bol miktarda aminoasit ve
protein igeren ve heteroatomlar agisindan zengin, kendi kendine katkili fonksiyonel
karbonlar hazirlamak i¢in biiyilik avantajlar gdsteren, kolayca bulunabilen bir mahsul olan
kinoa’dan, N atmosferi altinda aktivasyon ve karbonizasyon islemlerinden sonra aktif
karbon iiretilmis ve siliperkapasitor elektrotunda kullanilmak {izere performansi
incelenmistir. KOH aktivasyonuna sahip kinoadan tiiretilen karbon, QPC-X olarak
adlandirilmig ve burada X (1, 2, 3, 4), sirastyla KOH'nin 6n- karbonize edilmis iiriine
agirlik oranini gostermektedir. Ayni kosul altinda, karsilagtirmalar igin KOH aktivasyonu
olmayan karbona QC adi verilmistir. Calismada elektrolit olarak KOH (6 M) ve
TEABF4/AN (1 M) kullanilmistir. QC numunesi, 500 C'de karbonizasyondan sonra
masif yapiy1 sergilerken, QPCX numuneleri, karbonizasyon ve KOH aktivasyonundan
sonra 6nemli gozenekli yap1 gosterdi. QPC-3 6rneginin SEM ve TEM yoluyla mikro
gozenekler ve mezo goézeneklerden olusan ¢ok gozenekli bir yapiya sahip oldugu
gozlenmistir. Elde edilen QPC-3 &rnegi, 2597 m?/g'lik biiyiik bir yiizey alan1 (SSA) olarak
Olciilmistiir. FTIR spektrumlari, yiizey fonksiyonel grubunu tanimak i¢in kullanilmistir.
QPC-3"lin QC'den daha diistik bir hidrofobik grup C-H igerigine ve daha yiiksek hidrofilik
grup C=0, C-O ve O-H igerigine sahip oldugunu gostermistir. QC ve QPCX elektrot
malzemelerinin CV testi, -1-0 V potansiyel araliklar1 arasinda 10 mV/s tarama hizinda
Olctilmiistiir. QPC-X'in tipik CV egrisi, EDLC'lerde sinerjik etkileri gésteren simetrik bir
dikdortgen sekil gostermistir. QPC-3 numunesinin integral alani, QPC-3 numunesinin en
1yi kapasitans1 gosterdigini gosteren QC, QPC-1, QPC-2 ve QPC-4 numunelerinden ¢ok
daha biiylik oldugu goriilmiistiir. Elektrot drneklerinin GCD egrileri, yar1 simetrik bir
kapasitif davranig sergilemistir. GCD egrilerinden QPC-3 numunesinin desarj siiresi
digerlerine oranla daha uzun oldugu gorilmiistiir. 6 M KOH elektrolitindeki EDLC'ler
icin elektrot olarak degerlendirildiginde, QPC-3 numunesinin kapasitans1 1 A/g'da 330
F/g‘e ulagmis, hatta 20 A/g'lik yiiksek akim yogunlugunda bile %75'lik yiiksek hiz
kapasitesi ve olaganiistii gevrim kararliligi gdstermistir. Buna karsilik, QC elektrodu zayif
bir performans gdstermis ve kapasitans tutma 20 A/gda yalnizca %30 bulunmustur.
Kapasitor, 100 W k/g giic yogunlugunda 9,5 Wh k/g enerji yogunlugu gostermistir.
Ayrica, iki aynt QPC-3 elektroduna dayali simetrik EDLC'ler ayrica sirasiyla sulu ve
organik elektrolitte 0,5 A/g ve 20 A/g'da 254 F/g ve 99,2 F/g'lik spesifik kapasitanslar ve
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%73 ve %061'lik kapasitans tutma oran1 gostermistir. QPC-3 elektrot numunesi, 1 M
TEABF4/AN (0-2,5 V) elektrolit kullanilarak iki elektrotlu bir sistemdeki kapasitans
davranis1 agisindan degerlendirilmistir. EDLC elektrotlar1 gibi neredeyse dikdortgen
sekiller olusturmus, klasik kapasitif davranisi gostermistir. Ayrica, GCD egrisi simetrik
bir ikizkenar iicgen ve neredeyse dogrusal potansiyel-zaman davranigi gostererek tipik
bir EDLC 6zelligini gostermistir. Toplam kiitle bazinda iki elektrodun 6zgiil kapasitansi,
0,5 A/g'da 99,2 F/g olarak olglilmiistiir. Kapasitans tutmanin 20 A/g'da %61 oldugunu
gostermistir. QPC-3, 2 A/g'da 10000 dongiiden sonra ilk kapasitansin yalnizca %10'unu
kaybetmis ve iyi bir dongi kararliligi sergilemistir. Kulombik verim 10000 devirden
sonra %100 olarak kalmistir. TEABF4/AN'de 625 W k/g nispi gii¢ yogunlugunda 22 W
h ki/g 6zgil enerji yogunlugu elde edilmistir. Yiiksek performansli siiperkapasitor
elektrotlar1 i¢in kinoadan tiiretilen karbon malzemenin olaganiistii performansa sahip
oldugu ve elektrot malzemeleri i¢in alternatif sundugu gozlemlenmistir.

Peng ve ark. (2014), yiiksek enerji yogunluklu simetrik bir siiperkapasitor imal
etmek icin biyokiitle tiirevli gézenekli aktif karbon olarak pomelo kabugu’nu (PP)
kullanmiglar. Gozenekli aktif karbon, pomelo kabugundan (PP) yiiksek sicaklikta
karbonizasyon ve KOH aktivasyon islemi, ardindan argon (Ar) atmosferi altinda 1s1l islem
yoluyla hazirlanmigtir. Hazir hale getrilen numuneye P-AC, argon atmosferi altinda 2 saat
boyunca 800 °C'de muamele edilincede H-AC numunesi olarak ifade edilmistir. P-C
karbonunun aktivasyonundan sonra, BET yiizey alanlarinin degeri 5,7'den 2191 m?/g'a ve
P-AC'nin toplam gozenek hacmi 0,004'ten 1,034 cm®/g'a yiikselmistir. H-AC’ nin 6zgiil
yiizey alan1 2057 m?/g olarak kalmistir. P-C, P-AC ve H-AC'nin SEM fotograflari
incelendiginde, P-C numunesinin yiizeyi, yiiksek biiyilitmeli goriintiideki birkac delik
disinda piiriizsiize yakin bir yilizey sergilerken, P-AC malzemesi, yiiksek sicaklikta
aktivasyon altinda KOH agidirmasi nedeniyle piiriizsiiz olmayan yiizey karakterleri
sergilemistir. Argon atmosferi altinda 800 °C'de 2 saat 1s1l islemden sonra P-AC ve H-
AC karbon malzemesinin yapisinda 6nemli bir degisiklik gozlenmemistir. Dongilisel
voltammetri (CV) oOlgiimleri, farkli tarama hizlarinda gergeklestirilmistir. Farkli akim
yogunluklarinda galvanostatik sarjli desarj ol¢timleri yapilmis. EIS analizleri, agik devre
potansiyelinde ve 2 M KOH sulu elektrolitte 10 mV alternatif akim genligi ile 10 kHz'den
0,1 Hz'e kadar baska bir elektrokimyasal ¢alisma istasyonu kullanilarak kaydedilmistir.
Simetrik stiperkapasitoriin elektrokimyasal 6l¢timleri, oda sicakliginda iki elektrotlu bir
hiicrede elektrokimyasal ¢alisma istasyonu kullanilarak 1M NaNOs sulu elektrolit i¢cinde
gerceklestirilmistir. P-C, P- ve H-AC elektrotlari i¢in 0,5 A/g akim yogunlugunda 89,4
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F/g, 376,3 F/g ve 322,1 F/g 6zgiil kapasitans gostermistir. 10 A/g Akim yogunlugunda,
bu elektrotlarin kapasitans tutmasi sirasiyla %32,4, %66,2 ve %66,4 olmustur. Bu iyi
kapasitif davranislar, oksijenle zenginlestirilmis yiizeye ve yliksek spesifik yilizey alanina
sahip P- ve H-AC karbon malzemelerinin tistiin stiper kapasitif 6zelliklere sahip oldugunu
dogrulamistir. PC, P- ve H-AC elektrotlarinin i¢ direnci sirasiyla 0,74, 0,72 ve 0,52
civarinda olgiilmiistiir. Isil islemle diisiik oksijen i¢eren karbonun karbon malzemelerin
iletkenligini artirabilecegi sonucuna varilmistir. 1 M NaNOs sulu elektrolit i¢indeki
elektrokimyasal kapasitifini arastirmak icin elde edilen HAC karbon materyali ile iiretilen
simetrik stiperkapasitor, hiicre i¢in farkli tarama hizlarindaki CV egrilerinden diizgiin bir
dikdorgensel sekil olusturmus bu da ideal kapasitif davranis sergiledigini gostermistir.
Stiperkapasitoriin ¢alisma gerilimi 1,7 V'a ulasabilmistir. Bu ¢alismada simetrik
stiperkapasitor H-AC (+) / H-AC (-), 0,5 A/g desarj akim yogunlugunda 17,1 Wh/kg
enerji yogunluguna ve 420 W/kg gii¢ yogunluguna sahiptir. Gii¢ yogunlugu, 5 A/g sabit
akimda 12,8 Wh/kg enerji yogunlugunu koruyarak 3854 W/kg'a ylikselmistir. Biitiin bu
sonuglardan hareketle pomela kabugundan tiiretilen karbon malzemenin elektrot
malzemesi i¢in uygulanabilirligini ve yiiksek enerji yogunlugu ve diisiik maliyeti
sebebiyle kullanilabilirligi gortilmiistiir.

Deng ve ark. (2010) tarafindan, Mikrodalga (MW) radyasyonu altinda farkli
aktivasyon maddeleri (KOH ve K2COs) ile pamuk saplarindan hazirlanan aktif karbonlar
(AC) incelenmistir. Radyasyon giicii, radyasyon siiresi ve aktivasyon maddesi/oncii
oranlar1 gibi baz1 parametrelerin AC'lerin adsorpsiyon kapasiteleri tizerindeki etkileri
incelenmigstir. Tek adimli MW aktivasyonundan elde edilen sonuglar, MW radyasyon
stiresinin ve radyasyon giiciiniin AC'lerin adsorpsiyon kapasiteleri iizerindeki en dnemli
faktorler oldugunu gostermistir. Radyasyon siiresi uzadik¢a adsorpsiyon miktarimdaki
artis giderek yavaslamistir. Ayrica, mikrodalga radyasyonuna uzun siire maruz kaldiktan
sonra gozeneklerin yok olabilecegi de goriilmiistiir. Aktivasyon maddesi olarak KOH
kullanildiginda, K>COz’ten daha fazla mikro gozenekler {iretilmistir. K>CO3
kullanildiginda ise daha fazla sayida mezogoézenek iiretilmistir. Geleneksel 1sitma ile
karsilagtirildiginda, mikrodalga 1sitma islem stiresini kisaltabilecegi ve KOH tiiketimini
azaltabilecegi goriilmiistiir. Boylece, kimyasal aktivasyon hem mikro gozenekliligi hem
de mezo gbzenekliligi gelistirebilecegi sonucu ¢ikartmstir.

Abbas ve Ahmed (2016) tarafindan yapilan calismada, Aktivasyon reaktifi olarak
K2COs ile mikrodalga (MW) 1sinlamasi altinda aktif karbonlar (AC) yapmak i¢in hurma

cekirdegi (DS) kullanilmistir. Bir kuvars reaktdriinde MW 1sinlamasi altinda tek asamali
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AC iiretimi icin pargacik boyutu 300-600 um olan 2 g hurma g¢ekirdegi secilmistir.
Radyasyon siiresinin (4—12 dakika), radyasyon giiciiniin (540-700 W) ve emdirme
oraniin (0,5-2,5 K>,COzs/g kuru DS, 24 saat emdirilmis) AC'lerin verimleri ve Metilen
mavisi (MB) alimlar1 tizerindeki etkileri arastirilmistir. 8 dakikalik radyasyon siiresinde,
660 W MW giiciinde ve 1,5 g/g emdirme oraninda agirlikca %19,9 AC verimi rapor
edilmistir. BET yiizey alani, toplam gozenek hacmi ve ortalama gozenek c¢ap1 sirasiyla
1144,25 m?/g, 0,656 m*/g ve 3,004 nm olarak olciilmiistiir. AC'nin SEM gériintiileri
incelendiginde hurma c¢ekirdegi ylizeyinin yogun, diizlemsel ve daralmis oldugu
goriilmiistiir. Bununla birlikte, mikrodalga uygulanan numune, diizenli bir gézenek yapisi
olusturan, iyi gelismis ve diizgiin bir yiizey sergilemistir.

Foo ve Hameed (2011) tarafindan yapilan ¢alismada, pargacik boyutu 1-2 mm
olan hurma ¢ekirdekleri 700 °C'de bir tiip firinda Azot gaz1 (N2) atmosferi altinda komiir
haline getirilmis ve daha sonra KOH ¢ozeltisi ve komiir, oranca 1,75:1 karistirilmas.
Aktivasyon adimi, 600 W MW giicii altinda 300 ml/dk N2 akis hiz1 ve 8 dakikalik
radyasyon siiresi ile boru bi¢imli bir cam reaktérde gergeklestirilmistir. AC'lerin BET
yiizey alani, Langmuir yiizey alani ve toplam gdzenek hacmi sirastyla 856 m?/g, 1275
m?/g ve 0,4680 m®/g olarak &lgiilmiistir. SEM goriintiileri mikrodalga 1sinlanmis
numunenin, diizenli bir gozenek yapisi, iyi gelismis ve diizgiin bir yiizey gostermistir.

Zhu ve ark. (2018) tarafindan yapilan g¢alismada, biyo-ayrismis bir iirlinden,
hiimik asit (HA) nitrojen katkili hiyerarsik gézenekli karbonlar (NHPC'ler) hazirlamak
icin nitrojen islevsellestirme ve gézenek yapisi kontroliinii birlestiren yeni bir ¢alisma
yapilmistir. Bu calismada NHPC'ler, homojen iire ve hiimik asit (HA) karisiminin
dogrudan K>COgs aktivasyonu ile elde edilmistir. Elde edilen numunelerin
elektrokimyasal performansi, li¢ elektrotlu sistem ve iki elektrotlu kapasitdr sistemi
birlestirilerek degerlendirilmistir. BET yontemiyle elde edilen sonuglardan hareketle,
numunelerin gézenek yapisinin biiyiik 6l¢iide Ure/HA oranina bagli oldugu bulunmustur.
NHPC'ler %5'lik yiiksek bir nitrojen icerigine sahip oldugu, 3142 m?/qg 6zgiil yiizey alan1
ve 2,6 m¥g toplam gozenek hacmi sagladigi goriilmiistiir. Kimyasal bilesimden ve
gelistirilmis gdzenek yapisindan yararlanan NHPC elektrotlari, yiiksek 6zgiil kapasiteye
sahip iyonik siv1 elektrolitte 0,05 A/g'da 209 F/g ve 20 A/g'da 148 F/g gibi yiiksek bir
kapasitif performans sergilemistir. 44 W k/g gili¢ yogunlugunda 88 Wh k/g enerji
yogunlugu saglamistir. 1000 dongiiden sonra kapasitans kaybir %9 oldugundan uzun

cevrim Omrii dmriine sahip oldugu goriilmustiir. Yesil ve diisiik maliyetli malzeme ve
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basit ve dl¢eklenebilir sentez yolu ile iistiin performans, NHPC 6rnegini yiiksek enerjili
stiperkapasitor i¢in umut verici bir aday haline getirmistir.

Cao ve Yang (2018) tarafindan yapilan ¢alismada, hidrotermal karbonizasyon ve
kendiliginden-fiziksel aktivasyon yoluyla, yiiksek fruktozlu misir surubundan aktif
karbon iiretimi gergeklesmistir. Sentezlenen AC'ler analiz edilmis ve EDLC'lerin elektrot
malzemesi olarak kullanilmistir. Aktivasyon siiresinin geometrik ve gdzenekli 6zellikler
tizerindeki etkisi arastirilmistir. EDLC'lerin elektrokimyasal performansi, 6 M KOH sulu
¢ozeltisinde incelenmistir. SEM goriintiileri incelendiginde aktif karbonlarin kiiresel bir
sekle sahip oldugu goriilmiis olum AC kiire boyutu yaklasik 0,8 mm olarak Sl¢iilmiistiir.
Aktif karbonlar 1473 m?/g gibi yiiksek bir yiizey alanina sahip oldugu goriilmiistiir.
Aktivasyon siiresinin artmasiyla hem yiizey alant hem de mikro gozenek fraksiyonu
artmistir. AC kiirelerinden yapilan siiperkapasitor hiicreler, 0,2 A/g elektrik akimi
yogunlugunda 168 F/g 6zgiil kapasitans ve 1,5 kW/kg giic yogunlugunda 4,2 W h/kg
enerji yogunlugu ile miikemmel elektrokimyasal performans sergilemistir. Deneysel
sonuclar, toplam yiizey alaninin artmasiyla 6zgiil gravimetrik kapasitansin arttigini
gostermektedir; bu, aktif karbonlarin gozenekli ozelliklerinin ve aktif karbonlardan
yapilan siiperkapasitor hiicrelerin elektrokimyasal 6zelliklerinin kontroliinde aktivasyon
stiresinin 6nemini ortaya koymustur.

Tian ve ark. (2017) tarafindan yapilan ¢aligmada, yenilenebilir karbon kaynagi
olarak seliilloz arastirilmistir. Mezogo6zenekli/mikrogdzenekli hibrit yapilara sahip
gozenekli karbonlar (MMC), ilave bir aktiflestirici reaktif olmadan bir seliiloz aerojelinin
karbonlastirilmasiyla hazirlanmistir. MMC malzemelerini elde etmek ve seliiloz
aerojellerin ¢ézlinmesi amaciyla sodyum hidroksit (NaOH) kullanilmistir. Elde edilen
seliiloz bazli MMC malzemeleri 646 m?/g 6zgiil yiizey alania, 0,4403 m®/g gdzenek
hacmine sahip olup, ortalama 1,49 nm biiyiikliigiindeki mikro gézeneklerden ve 2,25 ~
3,32 nm aralifindaki mezo gozeneklerden olusan optimal bir gézenek yapisina sahip
oldugu goriilmiistiir. Mikro gozenekler, daha fazla elektrolit iyonu depolayabilmisken,
mezogodzenekler, elektrolit iyonunun i¢ gdzeneklere niifuz etmesini kolaylagtirmak igin
1yi bir kanal sagladig1 goriilmiistiir. MMC malzemelerine dayanan iki elektrotlu simetrik
bir siiperkapasitor, 0,2 A/g'da 160 F/g spesifik kapasitans, 0 V ila 1,8 V voltaj araliginda,
180,11 W k/g gii¢ yogunlugunda 17,81 Wh k/g'lik enerji yogunlugu gibi yiiksek
elektrokimyasal performans sergilemistir. 1 A/g akim yogunlugunda 1000 dongiiden

sonra %90 kapasitans tutma ozelligi gostermis bu da iyi bir dongii kararliligina sahip
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oldugunu gostermistir. Bu ¢aligmada, seliiloz bazli1 gézenekli karbonun siiperkapasitorler
icin ideal bir aday oldugunu gostermistir.

Zhang ve ark. (2019) tarafindan yapilan ¢alismada, biyokiitle kaynagi olarak
Sichuan biberi kullanilmistir. Sichuan biberinin 6n karbonizasyon ve ardindan 800 °C de
Nitrojen atmosferinde KOH aktivasyonu ile hiyerarsik mikro gézenekli karbon (HPC-2)
tiretilmistir. Sentezlenen karbon malzemelerin elektrokimyasal 6zellikleri ilk olarak {i¢
elektrotlu bir sistem kullanilarak 2 M KOH elektrolitinde incelenmistir. Aktif karbonun
ozgiil yiizey alam1 1823,1 m?/g ve gozenek hacmi 0,906 cm®/g gibi gelismis bir
gbzeneklilige sahip oldugu ve iyi kapasitif davramslar sergiledigi goriilmiistiir. Ug
elektrotlu bir sistemde kullanildiginda, HPC-2 1 A/g akim yogunlugunda yaklasik 171
F/g olarak en yiiksek spesifik kapasitans degerine sahip oldugu goriilmiistiir. 50 A/g'hik
oldukga yiiksek bir akim yogunlugunda 113 F/g kapasitans saglamistir ve 40 A/g'lik
yiiksek bir akim yogunlugunda 10000'den fazla sarj/desarj donglisiinden sonra ihmal
edilebilir kapasitans diisiisii ile iyi bir dongii kararlilig1 sergilemistir. Bu arastirmanin bir
devami olarak iki elektrotlu simetrik bir HPC-2//[HPC-2 siiperkapasitor hiicresi
olusturulmustur. 10 A/g'lik yiiksek akim yogunlugunda 30 F/g kapasitans saglamus,
10000 sarj/desarj dongiisiinden sonra %100'e yakin kapasitans tutma ile kararl
elektrokimyasal davranisa sahip oldugunu gostermistir. 1250 W k/g gii¢ yogunlugunda
4,2 Wh k/g ile en yiiksek enerji yogunlugunu vermistir. HPC-2'nin hem ii¢ hem de iki
elektrotlu sistemlerdeki bu tiir elektrokimyasal 6zellikleri, daha 6nce bildirilen ¢ok sayida
gozenekli biyokiitle karbonunkinden iistiin veya karsilastirilabilir, bu nedenle onu yiiksek
performansli enerji depolama cihazlarinin gelistirilmesi i¢in umut verici bir aday
yapmigtir Buna gore, gelistirilen hiyerarsik gozenekli karbon HPC-2'nin pratik
uygulamalarda enerji depolama i¢in gelismis bir karbon malzemesi olarak
kullanilabilecegi ongoriilmiistiir.

Dong ve ark. (2018) tarafindan yapilan calismada, biyokiitle kaynagi olarak
bogiirtlen secilmis ve Fe,O3z/FeS ile kaplanmistir. N, S-kodlu hiyerarsik gozenekli hibrit
karbon iiretilmek amaciyla demir siilfat ve bogiirtlen arasindaki hidrotermal reaksiyonu
ve ardindan karbonizasyonu ile hibrit bir aktif karbon iiretimi gergeklesmistir. Ortaya
¢ikan karbon kompozitler (FeSN-C), Fe2Oz/FeS ile dekore edilmis ve nitrojen ve kiikiirt
ile kodlanmis mikrokiireler ve nano-tabakalardan olusmustur. FeSN-C elektrodunun 80
Alg akim yogunlugunda ve 50000 sarj/desarj dongiisiindenden sonra 6zgiil kapasitans
kaybinin olmadig1 gériilmiistiir. 0,1 A/g akim yogunlugunda 1320,4 F cm? gibi yiiksek
hacimsel kapasitans degeri elde edilmistir. 221,9 W h/L’de 100,9 W h k/g gibi yiiksek
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enerji yogunlugu elde edilmistir. Bu kompozitin olaganiistii performansi, hiyerarsik
gozenekli mimariye (kisa difiizyon yolu), cok katkili heteroatomlara (miikemmel
iletkenlik ve elektrokimyasal reaktivite) ve az miktarda demir tuzlar1 kalintisina (hizlh
redoks reaksiyonu sagladi) baglanmistir. Miikkemmel performansi gosteren FeoOz/FeS ile
kaplanmis N, S kodlu hiyerarsik gozenekli karbon hibritleri, enerji depolamadaki
potansiyel uygulamalar i¢in kullanilabilecegi gortilmiistiir.

Vinayagam ve ark. (2020) tarafindan yapilan ¢alismada, simetrik
stiperkapasitorlerin elektrotlarinda kullanilmak iizere java erigi meyve kabuklar1 (SCFS)
ve Vetiver kokleri (CZR) kullanilarak fiziksel aktivasyon yontemiyle ilk kez gozenekli
aktif karbonlar tiretilmistir. Biyokiitleden tiiretilmis aktif karbon (BAC) malzemeleri, 700
°C'de N2 atmosferinde karbonizasyon ardindan Nz atmosferinde 700 °C'de CO:2
aktivasyonu seklinde elde edilmistir. Simetrik siiperkapasitér, iki elektrotlu
konfigiirasyonda olusturulmus ve iki 6zdes elektrot (SCFS-AC//SCFS-AC ve CZR-
AC//CZR-AC) kullanilarak iiretilmis ve analiz edilmistir. Elektrokimyasal teknikler (CV,
CD ve EIS), 6 M KOH elektrolitinin sulu c¢ozeltisinde ii¢ elektrotlu bir hiicre
konfigiirasyonu ile ortaya ¢ikan aktif karbon malzemelerinin kapasitif performanslarini
tahmin etmek i¢in gergeklestirilmistir. Her iki AC malzemesinin CV profilleri, karbon
yiizeyi tizerindeki Faradaik olmayan islemlere (EDLC davranisi), diistik tarama hizinda
neredeyse dikdortgen sekil olusturmustur. SCFS-AC// SCFS-AC ve CZR-AC//CZR-AC
simetrik siiperkapasitor cihazlari, sirasiyla 0,2 A/g'da 196 F/g ve 120 F/g 6zgiil kapasitans
saglanmistir ve 2 A/g'da 48 F/g ve 40 F/g degerlerini korumustur. SCFS-AC'nin CV
profili, CZR-AC'ninkinden daha biiyiik bir alan sergileyerek, BET sonuglartyla iligkili
olarak SCFS-AC'nin daha yiiksek 6zgiil kapasitansin1 gostermistir. SCFS-AC, 0,5 A/g'da
253 F/g'lik yiiksek bir 6zgiil kapasitans gosterirken, CZR-AC, ayn1 akim yogunlugunda
294 F/g'lik yiiksek bir 6zgiil kapasitans gostermistir. Bu biyokiitleden tiiretilmis aktif
karbon (BAC) bazli simetrik stiperkapasitorler, 200 W k/g gii¢ yogunlugunda olaganiistii
bir gii¢ yogunluguyla maksimum 27,22 W h k/g (SCFS-AC) ve 16,72 W h k/g (CZR-AC)
enerji yogunlugu saglamistir. 5000 GCD dongiisiinden sonra (SCFS-AC) ilk kapasitansin
%96,5unu ve (CZR-AC) ise %91,8 kapasitans tutma performansint gostermistir. Bu
calisma, enerji depolama uygulamalar1 icin BAC'deki gozenekliligi kontrol etmek icin
cevre acisindan gilivenli ve yenilik¢i bir yaklagim sunmustur.

Ye ve ark. (2020) tarafindan yapilan ¢calismada, Malva cevizinden siiperkapasitor
elektrot malzemesinde kullanilmak iizere aktif karbon iiretilmistir. On karbonizasyonun

nihai karbon 6rneklerinin siiperkapasitoriin fizikokimyasal 6zellikleri ve elektrokimyasal
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performanslar1 {izerindeki etkisi incelenmistir. Ote yandan, yiiksek performansh
siiperkapasitorler icin elektrot malzemelerinin hazirlanmasinda malva cevizinin
potansiyel bir biyokiitle kaynagi olarak kullanilip kullanilamayacag1 da
degerlendirilmistir. Elektrokimyasal performans, 6 M temel soliisyonda ii¢ elektrotlu bir
sistem kullanilarak degerlendirilmistir. Spesifik olarak, AMHC, hidrotermal 6n
karbonizasyon ardindan kimyasal aktivasyon adimlar1 yoluyla sentezlenmistir. AMAC,
ise birincil tavlama karbonizasyonu ve daha sonra kimyasal asindirma ile hazirlanmistir.
SEM goriintiilerinden AMHC numunesi yar1 iki boyutlu dalgali katmanli morfoloji buna
karsilik, tavlanmig tirlin AMAC, gomili mikron dereceli bosluklar veya gozenekler
iceren {i¢ boyutlu diizensiz blok mimarileri gostermistir. Ayrica, 6z karbonizasyon
isleminin bir sonucu olarak, AMHC'nin birim boyutu, AMAC"imkinden gozle goriiliir
sekilde daha kiigiik oldugu goriilmiistiir. Gozenekli karbonlarin spesifik yiizey alani
yaklasik 1842 m?/g él¢iilmiistiir. 1 A/g akim yogunlugunda AMAC ve AMHC igin 312
ve 279 F/g'lik spesifik kapasitanslar elde edilmistir. 5 A/g’lik akim yogunlugunda ise
spesifik kapasitanslar1 sirasiyla 276 ve 245 F/g olarak bulunmustur. 5 A/g’lik akim
yogunlugunda 7500 dongiiden sonra AMAC ve AMHC elektrotlar i¢in karsilik gelen
spesifik kapasitans tutma oranlar1 %94,7 ve %93,2 olarak iyi ¢evrim dmriiniin oldugunu
gostermistir. Simetrik cihaz, 246 W k/g 6zgiil giicte 8,4 W h k/g'lik enerji yogunlugu
sergilemigtir. Sonuglar, malva cevizinin yiiksek performansh elektrokimyasal
kapasitorler icin gozenekli karbon tasariminda potansiyel bir Oncli olarak
kullanilabilecegini gdstermistir.

Gong ve ark. (2016) tarafindan yapilan bir ¢alismada, yliksek nitrojen katkili
gozenekli karbon tiretimi i¢in sert ipekbdcegi ilk once basit karbonizasyon ve aktivasyon
adimlari ile 1yi gelismis mikro gozenekli karbon (SSMC) materyalinin sentezi i¢in ncii
olarak kullanilmistir. SSMC'ye ultra yiiksek 6zgiil yiizey alam (2523 m?/g), biiyiik
gozenek hacmi (1,37 m®/g) ve yiiksek heteroatom islevsellik igerigi (%3,5 N ve %5,1 O)
gostermistir. Nitrojen katkili mikro yap, tig ve iki elektrot testlerinde sirasiyla 1 A/g akim
yogunlugunda 304 F/g ve 273 F/g yiiksek spesifik kapasitans sergilemistir. iki simetrik
elektrot sistemindeki tek elektrot, 253 F/g'lik 6zgiil kapasitans saglamistir. 234 W k/g giic
yogunlugunda 7,9 Wh k/g enerji yogunlugu saglamistir. Bulgular, SSMC'nin yiiksek
performansl ticari siiperkapasitorler i¢in aktif malzeme olarak kullanilabilecegini
gdstermistir.

Ding ve ark. (2021) tarafindan yapilan ¢alismada, aktif karbon hazirlamak i¢in

hammadde olarak azotga zengin fasulye kiispesi se¢ilmistir. Fasulye posasindan tiiretilen
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yerinde N katkili aktif karbon malzemeleri (BPC), farkli CO2 hacim konsantrasyonlarinda
tek adimli aktivasyon ile hazirlanmistir. BPC'lerin elektrokimyasal 6zellikleri, 6 M KOH
sulu elektrolit ile birlestirilmis simetrik iki elektrotlu bir siiperkapasitérde dogrudan
degerlendirilmistir. Deney sonuglari, CO; aktivasyonunun nitrojen katkili elektrot
malzemeleri hazirlamak i¢in uygun olan BPC'lerin morfoloji yapisini, kimyasal
bilesimini ve elektrokimyasal performanslarin biiyiik 6l¢tide gelistirdigini dogrulamistir.
CO2 konsantrasyonunun SSA, gézenek hacmi, gdzenek boyutu dagilimi ve nitrojen igeren
fonksiyonel gruplar lizerinde onemi goriilmiistiir. CO2'nin aktivasyonda énemli bir rol
oynadigin1 ve BPC'de gbzeneklerin agilmasini ve genislettigini gdstermistir. BPC igin
maksimum SSA 558,2 m?/g'e kadar ulagsmustir. CO, konsantrasyonunun hacimce %0'dan
%350'ye ¢ikarilmasiyla N igerigi %5,0'dan %10,0'a yilikselmistir. Ek olarak, piridin ve pirol
nitrojenin psddokapasitansi arttirdig1 piridin, pirol, grafit ve nitrdz oksit tespit edilmis ve
analiz edilmistir. BPC-50'nin maksimum spesifik kapasitans1 0,25 A/g'da 106 F/g'a
ulagsmistir. 6 M KOH elektrolitli simetrik siiperkapasitérde 20000 dongiiden sonra 10 A/
g'da kapasitansinin %93"ti korumustur. BPC-50 i¢in 2,11 KW k/g gii¢ yogunlugunda 7 Wh
k/g enerji yogunlugu ve 62,2 W k/g gii¢ yogunlugunda 3,6 Wh k/g enerji yogunlugu elde
edilmistir. Elde edilen BPC, iyi bir spesifik kapasitans ve yiiksek dongiisel kararlilik
sergilemistir. Stiperkapasitor elektrotlari i¢in alternatif oldugunu gostermistir.

Wang ve ark. (2022) tarafindan yapilan caligmada, atitk bambu sapindan
mikrodalga 1sitma ve hem katalizor hem de aktivasyon ajani olarak gérev goren KHCO3
yardimiyla grafen benzeri karbon materyali sentezlenmistir. Grafen benzeri karbon
malzeme, 1887 m?%/g ozgiil yiizey alanmna sahip gozenekli yapiya sahip, yiiksek
grafitlesme derecesine sahip grafen benzeri nano tabakalardan olusmustur. Ug elektrotlu
sistemde 0,5 A/g akim yogunlugunda, 6zgiil kapasitans 204,0 F/g'ye ulasmistir. 10,0 A/g
akim yogunlugunda 10000 dongiiden sonra, tek bir elektrotun maksimum 06zgiil
kapasitansi, %93,83'liik 6zgiil kapasitans tutma ile 139,0 F/g olmustur. Coin-tipi simetrik
stiperkapasitorde 0,5 A/g akim yogunlugunda maksimum 6zgiil kapasitans 75,9 F/g iken
ve 10,0 A/g akim yogunlugunda 5000 dongiiden sonra kapasitans tutma %94,02 olup,
yiiksek bir kapasitans tutma basarist gostermistir. Deneysel sonuglar, mikrodalga destekli
katalitik grafitlestirmenin basit ve hizli bir siire¢ oldugunu ve iyi kalitede grafen benzeri
karbon malzemenin hazirlanmasi i¢in potansiyel olarak miikemmel bir yesil ve diisiik
maliyetli metodoloji olarak hizmet edebilecegini gdstermistir.

Fu ve ark. (2019) tarafindan yapilan ¢alismada, sorgum sap1 kullanilarak biyokiitle
kaynakli aktif karbon tretilmistir. Ni(OH)2, sorgum sap1 biyokiitle karbonu (SSBC)
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tizerinde mikrodalga biriktirme yontemi ile blyltilmiistir. Ortaya c¢ikan
Ni(OH)2/sorgum sap1 biyokiitle karbonu, sirasiyla 2 A/g ve 20 A/g akim yogunluklarinda
889,2 F/g ve 490,1 F/g'lik spesifik kapasitanslar sergilemistir. Ayrica, 20 A/g'da 30000
sarj/desarj dongiisiinden sonra kapasitansin %95,9'u koruyarak olaganiistii dongii
kararlilig1 gostermistir. Biyo-atiklarin etkili bir sekilde bertaraf edilmesi ve elektrot
malzemelerinin hazirlanmasi bu ¢alismada gergeklestirilmistir. Mikrodalga biriktirme,
sorgum sap1 biyokiitle karbonu {izerinde homojen Ni(OH)2'nin hizli biiylimesini
hazirlamis ve olaganiistii kapasitif performanslar saglamistir. Bu c¢alisma,
stiperkapasitorler i¢in yiiksek performansli elektrotlarin rasyonel insasi i¢in iyi bir temel
olusturmustur.

Xie ve ark. (2021) tarafindan yapilan ¢alismada, ¢esitli aktivasyon sicakliklarinin
(750, 800, 850 ve 900 °C) sisirilmis piring bazli karbonun morfolojisi, 6zgiil ylizey alani
ve grafitlesme derecesi lizerindeki etkisini incelenmistir. Daha sonra, sisirilmis piring
bazli karbon bir elektrotun elektrokimyasal performansi 6l¢tilmiistiir. 1 A/g'da, R-800
numunesinin 6zgil kapasitans1 117,2 F/g'a ulasmis ve aynt akim yogunlugunda %385,3
kapasitans tutma basaris1 gostermistir. Ayrica, bir hibrit stiperkapasitor R-800//R-800,
15,23 Wh k/g'lik olaganiistii bir enerji yogunlugu, 5739,43 W k/g'lik gii¢ yogunlugu ve
yiiksek dongii kararlilig1 (5000 sarj/desarj dongiisiinden sonra %94,5) gdstermistir. Bu
islevsellestirilmis biyokiitle karbonu, siirdiirtilebilir kalkinma ve biyokiitle malzemeleri
arasinda bir koprii olusturmak i¢in umut verici bir malzeme olarak diisiintilmiistir.

Li ve ark. (2021) tarafindan yapilan calismada, c¢orek otundan elde edilen
gbzenekli grafen nano tabakalar (PGNS'ler) mikrodalga radyasyonu ile hazirlanmistir.
Aktivator olarak potasyum hidroksit (KOH) kullanilmistir. Hazirlanan numunenin
karakterizasyonu (spesifik yiizey alani, gézenek yapisi, kristal yapis1 ve kimyasal bilesim
gibi) analiz edilmis ve mikrodalgalarin ve geleneksel 1s1l islemin numunenin karakteristik
yapist lizerindeki etkileri karsilastirilmistir. Daha sonra yapisal o6zelliklerinin
elektrokimyasal performansi {izerindeki etkisini incelemek i¢in bir EDLC'nin elektrot
malzemesi olarak farkli yontemler kullanilarak hazirlanan iki numune kullanilmistir. En
iyl performansa sahip numuneler, pratik uygulamalarda elektrokimyasal performansi
incelemek i¢in daha ileri testler i¢in simetrik kapasitorler halinde birlestirilmistir.
Geleneksel karbonizasyon ile karsilastirildiginda, mikrodalga radyasyonu ile hazirlanan
PGNS-4 numunesi, yalnizca daha genis bir spesifik yiizey alanina (2414,5 m?/g), uygun
capa sahip mikro gézeneklere, uygun sayida mezo gozenek ve makro gozeneklere sahip

olmakla kalmamis, ayn1 zamanda daha yiiksek bir grafitlesme derecesi gostermistir.
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Mikrodalga radyasyonu, malzemenin yerel karbon kristal yapisinin doniisiimiinii
kolaylastirmis ve bu da yiiksek oranda grafitlesmeye neden olmustur. Elektrikli ¢ift
katmanli kapasitor (EDLC) elektrot malzemesi olarak PGNS-4, 1,0 A/g'da 369 F/g ve
10,0 A/g'da 320 F/g gibi yiiksek bir 6zgiil kapasitans sergilemistir. 6 M KOH elektrolit
cozeltisinde 10 A/g'da 10000 sarj/desarj dongiisiinden sonra %91,3 kapasitans tutma
basaris1 gostermistir. 10000 dongliden sonraki GCD egrisi, iyi bir dongiisel stabiliteye
isaret eden simetrik bir licgen olarak goriinmiistiir. Ayrica, monte edilmis simetrik kati
kapasitor, 1 M NaxSOas'te 25,2 W h k/g'lik bir maksimum enerji yogunluguna ulagmustir.
Bu ¢alisma, mikrodalga radyasyonunun, yiiksek derecede grafitlesme ve nihai iiriiniin
oldukca gozenekli yapisi nedeniyle biyokiitle kaynakli gézenekli grafen karbonlarini
sentezlemek i¢in ideal bir teknik oldugunu gostermistir

Wang ve ark. (2022) tarafindan yapilan ¢alismada, bugday kabugundan aktif
karbon iiretimi gerceklestirilmistir. Biyokiitle kaynakli gdzenekli karbonda yiiksek bir
ylizey alan1 (SSA) ve gozenek hacmi arasinda iyi bir denge, onkarbonizasyon islemi
strasinda bir mezogo6zenek olusturucu madde olarak KCI ve NaCl karigimi erimis tuz ve
bir bagka mikro gézenek olusturucu madde olarak KOH kullanilarak elde edilmistir. N>
atmosferi altinda karbonlastirma ve sonrasinda KOH ile aktivasyon genellikle yavas iyon
tasima kinetigi ile karbon malzemede bol miktarda mikro gozenekler olusturmasi
nedeniyle hava atmosferi tercih edilmistir. G6zenekli karbonun mezo gozenek/mikro
gozenek yapisi, Oonkarbonizasyon sicakliklar degistirilerek ayarlanabilmistir. SSA ve
mezogdzenekler arasinda iyi bir dengeye sahip gozenekli karbon, {i¢ elektrotlu bir
sistemde 1,0 A/g'da 402 F/g'lik bir 6zgiil gravimetrik kapasitans sergilemistir. iki
elektrotlu simetrik bir siiperkapasitorde, biyokiitleden tiiretilen gdzenekli karbon ayrica
1,0 Alg'da 346 F/g'lik yiiksek Ozgiil gravimetrik kapasitans ve 5,0 A/g’da 30000
dongiiden sonra ilk kapasitansin %98,59"unu koruyan iyi bir dongii stabilitesi saglamistir.
Bu calisma, gozenek yapilarmi ve SSA'y1 optimize ederek biyokiitleden tiiretilen
gbzenekli karbonun elektrokimyasal performansini artirmak i¢in temel degerlere sahip
oldugu goriilmiistiir.

Cao ve ark. (2016) tarafindan yapilan caligmada, misir sap1 ¢ekirdegi (CSC),
nanogozenekli aktif karbon hazirlamak i¢in bir 6ncii olarak kullanilmistir. Misir sapinin
stingerimsi dokusuna dayanarak, aktiflestirici madde olarak KOH kullanarak nispeten
yiiksek ylizey alanli ve hiyerarsik gozenekli yapiya sahip karbon malzemeleri elde
edilmistir. Elektrokimyasal 6zellikler, farkli cihazlarla karakterize edilmis ve spesifik

kapasitans ile gozenek Ozellikleri arasindaki iliskiler analiz edilmistir. Yapisal
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karakterizasyonlar, CSC700'iin miro-mezo hiyerarsik gézenek dokusuna sahip oldugunu
gostermistir. Aktif karbonun (AC) en yiiksek spesifik yiizey alan1 (2495 m?/g) elde
edilmistir. CSC700 numunesi, 1,0 € gibi nispeten diisiik bir i¢ dirence sahip oldugu
goriilmiistiir. 0,1 A/g akim yogunlugunda 6 mol/L KOH elektrolitinde Spesifik kapasitans
323 Flg olglilmistir. 5 A/g'lik daha yiiksek bir akim yogunlugunda 6zgiil kapasitans
260,2 F/g gibi hala yiiksek bir deger gostermistir. Bu sonuglar, CSC-700'n hizli iyon
tasinmasi i¢in uygun oldugunu goéstermistir. 1,0 A/g akim yogunlugunda 1000 DGC
dongiisiinden sonra %97,9'luk kapasitans tutma oraniyla ¢ok iyi dongiisel kararliliga
sahip oldugunu gostermistir. Siiperkapasitorler igin bir elektrot malzemesi olarak CSC-
700, ozellikle yiiksek akim yogunlugunda miikemmel elektrokimyasal performans
sergilemis elektrot malzemesi i¢in umut kaynagi olmustur.

Fu ve ark. (2021) tarafindan yapilan ¢alismada, kamelya oleifera'nin biyokiitle
atigindan mikrodalga destekli aktivasyon islemiyle, elektrokimyasal aktif oksijen igeren
gruplarla islevsellestirilmis hiyerarsik bir karbon iiretilmistir. ilk olarak kamelya oleifera
kalintis1 400 °C'de 6n karbonize edilmistir. Kismen karbonize olan malzemeye daha sonra
KOH ilave edilip ve mikrodalga ile islenmistir. KOH kalintisinin hidroklorik asit ile
uzaklastirilmasindan sonra, nanotabaka morfolojisine (MAC) sahip karbon materyali elde
edilmistir. Elde edilen mezogdzenekli karbon (MAC), psddokapasitif aktivasyon ile nano
tabaka morfolojisine, zengin mezogdzeneklilige, genis yiizey alanina (1726 m?/g) ve ok
yiiksek oksijen fonksiyonelliklerine (agirlik¢a %16,2) sahip oldugu goriilmiistiir. Daha
sonra siiperkapasitor elektrotu hazirlanmis ve 2,0 M H2SO4'te test edilmistir. 0,5 A/g'de
MAC 367 F/g spesifik kapasitans ve %66 hiz performansi gostermistir. Ayni1 akim
yogunlugunda DAC-800 ise 298 F/g spesifik kapasitans ve %44 hiz performansi
gostermistir. MAC tabanli simetrik siiperkapasitor, 275 F/g yiiksek kapasite, 478 W/kg
giic yogunlugunda 9,55 Wh/kg biiyliikk enerji yogunlugu ve 10000 sarj-desar;j
dongiisiinden sonra %99 kapasitans tutma ile miikemmel dongii stabilitesi gostermistir.
Elde edilen MAC, elektrokimyasal enerji depolamasi igin gelecek vaat eden fonksiyonel
bir malzeme oldugunu ispatlamistir.

Liu ve ark. (2019) tarafindan yapilan ¢alismada, aktif karbonlar (AC'ler) tiretmek
icin atik palmiye kullanilmistir. Hiyerarsik gozenekli karbonlar (PC'ler) hazirlamak igin
tek adimli bir mikrodalga aktivasyon yontemi uygulanmistir. Cesitli spesifik yiizey
alanlarina (14, 642 ve 1344 m?%/g) sahip AC'ler, atik palmiyeden hiyerarsik PC'lere, yani
sirastyla PC1, PC2 ve PCs'e doniistiirmek i¢in mikrodalga enerjisini hizli bir sekilde

emmek i¢in ilk kez kullanilmistir. PC'lerin morfolojik ve yapisal karakterizasyonlari
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incelenmistir. Ayrica, elektrot olarak PC'lere dayali siiperkapasitorlerin elektrokimyasal
performanslari incelenmistir. Sonuglar, PC1 'in en genis spesifik yiizey alanina (1573
m?/g) ve en vyiiksek mikro gozenek hacmine (0,573 cm®g) ve ayrica uygun
mezogodzeneklilige (%29,69) sahip gozenekli bir yapiya sahip oldugunu gdstermistir.
Elde edilen PCy siiperkapasitorii, bir elektrolit jel (PVA/LiCI) i¢inde bile, 0,5 A/g'da
226,0 F/g'lik yiiksek bir 6zgiil kapasitans sergilemis ve 10 A/g'da %69,16 olarak
kalmistir, bu da miikemmel hiz kapasitesine sahip oldugunu géstermistir. Ayrica, 1,4 kW
k/g gii¢ yogunlugunda 72,3 Wh k/g'lik yiiksek bir enerji yogunlugu sergilemistir ve 28,8
kW k/g'lik yiiksek bir giic yogunlugunda 50,0 Wh k/g'lik bir enerji yogunlugunu
korumus, 2000 dongiiden sonra kapasitans tutma %88,6 olmus ve iyi bir dongii kararlilig1
gostermistir. Ayrica, bu yaklasimin gelecekte gelismis enerji depolama uygulamalari i¢in
yenilenebilir biyokiitleden tiiretilen karbon malzemeleri hazirlamak i¢in yeni bir yol
acabilecegi ongorilmiistir.

Liang ve ark. (2018) tarafindan yapilan ¢alismada, kamelya oleifera kabugunun
hizli ve uygun bir mikrodalga destekli karbonizasyonu ve KOH aktivasyonu yoluyla
oksijen acisindan zengin gdzenekli bir karbon (KMAC) tiretilmistir. Elde edilen KMAC,
iic boyutlu gdzenekli yapiya, genis yiizey alanma (1229 m?/g) ve zengin oksijen
fonksiyonelliklerine (C/O orani 1,66) sahip oldugu goriilmiistiir. Stiperkapasitor igin
elektrot malzemesi olarak, gozenekli karbondan (KMAC) tiiretilen mikrodalga destekli
karbonizasyon/aktivasyon yontemi, 0,5 A/g akim yogunlugunda 2,0 M H2SO4 (315 F/g-
202 F/lg) ve 6,0 M KOH (251 F/g-214 F/g) -elektrolitlerinde dogrudan
karbonizasyon/KOH aktivasyon yonteminden tiiretilen aktif karbondan (KAC) daha
yiiksek bir kapasitans elde edilmistir. 20 A/9 akim yogunlugunda 5000 dongiiden sonra,
KMAC elektrodu %89'luk bir kapasitans muhafazasi ile 6zgiil kapasitans1 220'den 196
F/g'ye diigmiistiir ve iyi bir uzun dongii kararlilig1 gostermistir.

Wang ve ark. (2019) tarafindan yapilan calismada, gozenekli karbonun (PC)
sentezi i¢in biyokiitle kaynagi olarak kagit yapimi ve biyoetanol iiretiminin bir yan tirinii
olan enzimatik hidroliz lignin (EHL) secilmis ve dogrudan mikrodalga 1sitma yoluyla
iiretilmistir. Ortaya ¢ikan PC, 2482 m?/g'lik yiiksek bir spesifik yiizey alan1 ve %35,6'lik
yuksek mezogozenek icerigi ve %17,1'lik oksijen igerigi ile hiyerarsik bir gézenek
dagilimi sergilemistir. Bu ¢alismada iiretilen PC elektrotlar1, 1 A/g'da 338 F/g'lik yiiksek
bir 6zgiil kapasitans ve 10 A/g'da %86'lik yiiksek kapasitans tutma performansi
gostermistir. PC tabanli siiperkapasitor, bir NazSOs elektrolitinde 0,5 A/g akim
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yogunlugunda 17,1 Wh k/g ve bir KOH elektrolitte 0,5 A/g akim yogunlugunda 8,6 Wh
k/g maksimum enerji yogunlugu saglamstir.

Jin ve ark. (2014) tarafindan yapilan ¢alismada, Misir kogani biyokiitle kaynagi
olarak kullanilmis ve biyokdmiire doniistirmek i¢in mikrodalga ve yavas piroliz
uygulanmistir. Sodyum hidroksit ve potasyum hidroksit kimyasal maddeleri, agamali
olarak aktif karbon iiretmek i¢in kullanilmistir Numunelerin gézenek yapilart ve yiizey
alani, 77K'da nitrojen adsorpsiyonu/desorpsiyonu ile karakterize edilmistir. Sonuglar,
potasyum hidroksit aktivasyonu ile birlestirilmis mikrodalga piroliz ile aktif karbonlarin
daha yiiksek spesifik yiizey alanlarini elde edildigini gostermistir. Bununla birlikte,
elektrokimyasal dlgtimler, 0,05 mol/g (potasyum hidroksit/biyokdmiir) ile islenen yavas
piroliz biyokomiiriiniin en iyi elektrokimyasal ozellikleri sergiledigini gostermistir.
Elektrokimyasal Ol¢iimler sonucunda, 0,1 A/g'lik bir akim yogunlugunda 6zgiil
kapasitans 245,9 F/g olarak elde edilmistir. 1,0 A g'lik yiiksek akim yogunlugunda bile
211,6 F/g'lik bir 6zgiil kapasitansi korumustur.

Rawal ve ark. (2018) tarafindan yapilan ¢alismada, Saccharum bengalense (S.
bengalense) yapraklarinin biyokiitlesinden aktif karbon sentezlenmis ve ZnCl2
aktivasyon yontemi kullanilmistir. Sentezlenen S. bengalense tiirevli aktif karbon
(SbAC), 2090 m?/g degerinde iyi bir spesifik yiizey alani, 0,049 cm®/g toplam
mezogdzenek hacmi, 0,281 cm®/g toplam mikro gdzenek hacmi ve ortalama gdzenek
boyutunun 2,05 nm olarak hesaplanmistir. Elektrokimyasal ¢aligmalar, SbAC'nin 1,6 V
calisma voltaji i¢in sulu elektrolitte (1 M Li2SO4) 2 mV/s tarama hizinda 102,6 F/g'lik
maksimum spesifik kapasitanst sagladigini gostermistir. SbAC, 1 M Li2SO4 sulu
elektrolitinde 120000 sarj/desarj dongiisiinden sonra iyi bir dongii kararlilig
sergilemistir. Tiim bu sonuglar, Saccharum bengalense'nin tiiretilmis aktif karbon (SbAC)
yapraklarindan elde edilen aktif karbonun, enerji depolama teknolojisi igin EDLC elektrot
malzemesi olarak 1yi bir aday olabilecegini ortaya koymustur.

Tian ve ark. (2015) tarafindan yapilan calismada, bambu bazl1 biyoaktif madde
ekstraksiyon kalintilarinin endiistriyel atigindan, hidrotermal karbonizasyon, aktivasyon
ve vakumlu tavlamanin basit ve 6lgeklenebilir birlestirilmis bir islemiyle biyo-ilhamli ar1
kovani benzeri hiyerarsik nano gozenekli karbon (BHNC) iiretilmistir. Calismalar
sonucunda BHNC, 1472 m?/g'lk spesifik yiizey alanma ve 4,5 S c¢/m'lik elektronik
iletkenlige sahip oldugu goriilmistiir. BHNC numunesi, 0,1 A/g akim yogunlugunda 301
F/g'hk yiiksek spesifik kapasitans sergilemistir 100 A/g akim yogunlugunda bile
kapsitans degeri 192 F/g olmustur. 1 A/g'da 20000 dongiiden sonra ihmal edilebilir
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kapasitans kaybi1 ve sulu elektrolit sisteminde 26000 W k/g yiiksek gii¢ yogunlugunda 6,1
Wh k/g enerji yogunlugu elde edilmistir. Aktif karbon iiretiminde kullanilan biyokiitle
kaynaklt bambu, sergilemis oldugu elektrokimyasal Ozellikleri sayesinde,
stiperkapasitorlerin elektrot malzemeleri i¢in umut vadetmistir.

Ahmed ve ark. (2018) tarafindan yapilan ¢alismada, gézenekli aktif karbon (AC),
kimyasal aktivasyon yontemi ve ZnCly aktivasyon maddesi kullanilarak inert atmosfer
altinda farkli aktivasyon sicaklik degerlerinde ciiriikk havuctan elde edilmistir. Yiizey alani
ve gozenek boyutu analizi ile gézlemlenen sonuglara dayanarak, aktivasyon sicakliginin
sentezlenen AC tizerindeki etkisi belirlenmistir. Hazirlanan AC'nin morfolojisi, termal
kararliligi, titresim tepkisi ve kristal yapist gibi diger malzeme Ozellikleri, standart
malzeme karakterizasyon teknikleri kullanilarak incelenmistir. Ayrica, sentezlenen
AC'nin elektrokimyasal performansi, sulu, organik ve iyonik sivi bazli elektrolitte bir
elektrot olarak incelenmistir. AC'nin yiiksek spesifik yiizey alani (1253 m?/g) ve gdzenek
hacmi (0,95 cm®/g) bulunmustur. Sentezlenen AC tabanli elektrotun sulu elektrolitte en
yiiksek spesifik kapasitans degeri 10 mHz frekansta 135,5 F/g elde edilmistir. En yiiksek
enerji yogunlugu ise 2,2 A/g’da 142,5 kW k/g gii¢ yogunlugunda 29,1 Wh k/g iyonik s1v1
bazli elektrolit i¢inde elde edilmistir. Bu, sentezlenen malzeme siiperkapasitor
elektrotlarinin kullanimi i¢in uygun oldugunu gdstermistir.

Teo ve ark. (2016) tarafindan yapilan g¢aligmada, pirin¢ kabugundan (RH)
tiretilmis ve farkli sicakliklarda aktive edilen yliksek yiizey alanli AC numuneleri,
stiperkapasitor elektrot malzemesinde kullanmak i¢in performansim1 degerlendirmek
tizere elektrokimyasal olarak incelenmistir. Farkli yiizey alanlarina sahip li¢ AC
numunesi, farkli aktivasyon sicakliklarinda hazirlanmis ve donglisel voltametri,
galvanostatik ylik-desarj ve elektrokimyasal empedans spektroskopisi kullanilarak
elektrokimyasal 6l¢tim yontemleri kullanilmigtir. 6 M KOH elektrolitinde, maksimum
spesifik kapasitans (147 F/g) 850 °C aktivasyon sicakliginda hazirlanan AC850 (2696
m?/g yiizey alam ile) numunesinden elde edilmistir. AC850 numunesinin enerji
yogunlugu da 5,11 W h k/g olarak bulunmustur. Ayrintili empedans ¢alismalari, AC
orneginin diisiik direncini (0,23 Q) ve siiperkapasitor elektrotunun hizli frekans tepkisini
(0,11 s) ortaya ¢ikarmustir. 1 A/g akim yogunlugunda 10000 sarj-desarj dongiisiinden
sonra kapasitansinin yaklasik %85'in1 korudugu goriilmiistiir. Ek olarak, CDC egrileri
degismeden kalmis ve 10000 dongiiden sonra Columbic verimlilik %90'da tutulmustur.
Elektrokimyasal bulgular, RH'den tiiretilen AC'nin siiperkapasitdr elektrotlarr igin

potansiyel olarak uygun bir malzeme oldugunu gostermistir.
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Jia ve ark. (2019) tarafindan yapilan ¢alismada, nitrojen katkili gozenekli karbon,
Metasequoia'nin (safak sekoya konisi, DRC) meyvesinden 6n karbonizasyon ve kimyasal
aktivasyon adimiyla elde edilmistir. Elektrotlar olarak gézenekli karbonla kaplanmig
akim toplayicilar, eclektrokimyasal kapasitorlerin uygulanmasi i¢in 6,0 M temel
elektrolitte degerlendirilmistir. Sonuglar, 700 C aktif sicaklikta elde edilen gozenekli
karbonun en yiiksek spesifik yiizey alanini (1,831 m?/g) ve en biiyiik gdzenek hacmini
(0,92 cm?®/g) gostermistir. Ug elektrot testinde, karbon bazli elektrot, sirasiyla 0,5 A/g ve
10 A/g akim yogunluklarinda 326 F/g ve 236 F/g'a kadar olaganiistii bir kapasitif
performansa sahip oldugunu gostermis ve iyi bir dongii kararlilig gostermistir. iki
elektrotlu simetrik cihaz ayrica 1,0 A/g'lik akim yogunlugunda 197 F/g'lik bir spesifik
kapasitans ve 129 W k/g gii¢ yogunlugunda 7,6 W h k/g kadar yiiksek mitkemmel bir
enerji yogunlugu elde edilmistir. Sonuclar siiperkapasitdr icin gozenekli karbon
numunelerinin imalatinda umut verici ve neredeyse sifir maliyetli bir Oncii olarak
uygulanabilecegini one siiriilmiistiir. Bu ¢alisma, safak sekoya konisinin, yliksek kaliteli
siiperkapasitorler i¢in verimli, gelismis gézenekli karbon iiretiminde umut verici ve sifir
maliyetli bir Oncii olarak kullanilabilecegini 6ne siiriilmiistiir.

Chang ve ark. (2015) tarafindan yapilan ¢alismada hem mikro gézenekleri hem
de mezo/makro gozenekleri iceren aktif g6z enekli karbonlar, biyokiitle kaynagi pavlonya
ciceginin (PF) yiiksek sicaklikta karbonizasyon ve ardindan alkali aktivasyonu ile
hazirlanmistir. Aktivasyon adimi sirasinda KOH'nin PF'den tiiretilmis karbona (PFC)
kiitle oran1 3 olacak sekilde sentezlenen a-PFC3'e dayali simetrik siiperkapasitor, 1 M
H2SO4 elektrolitte 1 A/g akim yogunlugunda 297 F/g'lik bir spesifik kapasitans elde
edilmistir. Yiiksek 6zgiil kapasitans ve genis potansiyel aralig1 sayesinde siiperkapasitdr,
247~3781 W kig gii¢ cikislart altinda 44,5~22,2 Wh k/g yiiksek enerji yogunluklari
saglamistir. PFC3 siiperkapasitorii, iyi hiz kapasitesi, iistiin dongii kararliligi ve
miikemmel kapasitans tutma yetenegi, enerji depolama uygulamalari i¢in umut kaynagi
olmustur.

Wan ve ark. (2020) tarafindan yapilan ¢alismada, portakal kabuklarindan tiiretilen
gozenekli karbonlarin sentezi i¢in aktivasyon maddesi olarak bazik bakir karbonat
kullanilmistir. Aktivasyon sicakligi, karbon malzemelerin heteroatom igerigi ve gézenek
yapist tizerinde 6nemli bir etkiye sahip oldugu goriilmiistiir. OPC-800 numunesi, 912,4
m?/g'lik yiiksek bir spesifik yiizey alanina, birbirine bagli mezo/makro gézeneklere sahip
hiyerarsik gozenek mimarisine ve zengin miktarda nitrojen, oksijen ve kiikiirt

heteroatomlarina sahip oldugu goriilmistiir. Elektrotta kullanilan gézenekli karbon, 1
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Alg'da 375,7 F/g'lik yiiksek bir spesifik kapasitans ve 1 ile 100 A/g arasinda %50,9'Tuk
kapasitans tutma performansi sergilemistir. Ek olarak, monte edilmis karbon bazli
simetrik stiperkapasitor, 1,0 M NaSOs elektrolitte 499,5 W k/g gii¢ yogunlugunda 31,3
W h k/g yiiksek enerji yogunlugu gostermistir. OPC-800 tabanli simetrik siiperkapasitor,
0-2,0 V'lik bir gerilim araliginda 50000 dongiiden sonra %92,7 kapasitans tutma ile {istiin
cevrim kararlili1 gostermistir. Bu ¢alisma hem ytiksek giic hem de enerji yogunluguna
sahip hiyerarsik gézenekli karbon malzemelerin sentezi i¢in kolay ve uygulanabilir bir
yol saglamistir.

Hong ve ark. (2020) tarafindan yapilan c¢alismada, mikro gozenekler, mezo
gozenekler ve makro gozeneklerden olusan 3 boyutlu hiyerarsik gozenekli karbon,
KHCO3 araciligiyla kestane kabugunun aktivasyonu yoluyla hazirlanmistir. Optimize
edilmis KHCO3 miktar ile, yiiksek 6zgiil gdzenek yiizey alani (2298 m?/g), yiiksek
toplam gozenek hacmi (1,51 cm®/g) ve 2,62 nm ortalama gozenek ¢ap1 elde edilmis, bu
da ii¢ elektrotlu sistemde ultrakapasitorler olarak elektrot icin avantajli elektrokimyasal
ozellikler saglamistir. 2 A/g'da 387 F/g'lik yiiksek bir spesifik kapasitansa ulasilmis ayrica
50 A/g'da bile 303 F/g'lik spesifik kapasitans elde edilmistir. En iyi elektrokimyasal
performansa sahip PC-3 numunesinin 30 A/g'da 10000 dongiiden sonra %98,68 kapasite
tutma oraninin oldugunu ve bunun iyi bir dongii kararliligi gostermistir. Olaganiistii
elektrokimyasal performanslar, esas olarak yiiksek 6zgiil ylizey alan1 (SSA) ve iistiin
gozenek hacmi ile hiyerarsik gozenekli yapidan kaynaklanmigtir. Bu, KHCOs3
kullanilarak aktive edilerek hazirlanan bu hiyerarsik gozenekli karbonun, siiperkapasitor
uygulamalarinda kullanilabilecegi goriilmiistiir.

Bu tez ¢calismasinda siiperkapasitorlerin elektrotlarinda kullanilmak iizere, mese
mazist biyokiitlesinden Kkarbonizasyon ve baz aktivasyonu yoluyla elde edilen aktif
karbon, belli siirelerde ve farkli gii¢ degerlerinde mikrodalga enerjisine maruz
birakilmistir. Mikrodalga destekli aktif karbondan elektrot olarak kullanilmak tizere farkli
siiperkapasitdr  hiicreleri  gelistirilmistir. Uretilen siiperkapasitér elektrotlarinin
elektrokimyasal performanslar1 oda sicakliginda galvanostatik sarj-desarj, Dongiisel
voltametri ve elektrokimyasal empedans spektroskopisi teknikleri kullanilarak test
edilmistir ve elektrotlarin kapasitesi ve kararliligi belirlenerek elde edilen bulgular sonug

kisminda sunulmustur.
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. Materyal

Fagaceae familyasinin Quercus cinsine ait bir meyve olan Quercus infectoria
(Maz1 mesesi), 12 metreye kadar boy, 80 santimetreye kadar ¢ap yapabilen genis tepeli
bir agactir. Mazi arist (Cynips insana (West.) Mayr)’nin digisi yumurtalarini mazi
mesesi’nin tomurcuklaria birakmasindan belli bir siire sonra yumurtalarin etrafinda ince
zarli, yaglhh maddeler, seker ve proteince zengin bir beslenme tabakas1 gomalaklar (gal)
olusur. Beslenme tabakasinin disinda da sert bir koruyucu tabaka bulunur. Bu iki tabaka
maziy1 olusturur. Olusan mazi 1,5 ile 2 santimetre ¢apinda ve yuvarlaktir (Karadag,
2007). Tirkiye'nin giineydogu bolgesinde bol miktarda yetisen Mese mazisi, deri ve
boyamada nadiren kullanilmasina ragmen triinlerin ¢ogu toplanmamakta ve atik olarak
dogaya karismaktadir. Daha Once yaptigimiz calismada mese mazist biyokiitlesini
karbonizasyon ve farkli asit-baz aktivasyonlar1 kullanarak ilk kez aktif karbona
doniistiriilmiis ve siiperkapasitorler tretilmisti (Akdemir, 2022). Bu tez calismasi
kapsaminda KOH-karbonizasyon yoluyla iiretilen kapasitoriin kapasitans degerini,
kararligini, empedans degerlerini, enerji ve giic yogunlugu degerlerini iyilestirmek
amaciyla tretilen aktif karbonu c¢esitli siirelerde ve farkli giiglerde mikrodalga 1sitmaya

maruz birakilmstir.

3.2. Metot
3.2.1 Hammaddenin hazirlanmasi

Aktif karbon iiretimi i¢in mese mazisi biyokiitlesi kullanilmistir. Mese
mazist biyokiitlesi (MMB) saf su ile yikanmis, kurutulmus daha sonra kiiciik pargalara
boliinmiistiir. Uretilecek olan aktif karbonun yiizey alanimi daha fazla artirmak igin
kimyasal 6n islem uygulanmistir. Kimyasal aktivasyon i¢in potasyum hidroksit (KOH)
¢ozeltisi ile MMB 1:1 oraninda karistirtlmistir. 10 gr. MMB, 10 gr. KOH ¢6zeltisi ve 20
gr. saf su ile karigtirilip etiivde 80 °C’de 4 giin bekletilmistir. Etiivden ¢ikarilan MBB’in
igerisindeki fazla KOH’u uzaklastirmak i¢in 0,5 HCI ile yikanmistir. Daha sonra saf su
ile yikanmus, siiziilmiis ve kurutulmustur. MMB Sekil 3.1°de goriilen kiil firininda inert
gaz ortaminda (N2), 850 °C’de 10 °C’lik artislarla 1 saat siireyle yakilarak aktif karbon
iiretimi gergeklestirilmistir.
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Sekil 3.1. Kiil firm gériiniimii

Sekil 3.2 de aktif karbonun tiretimi siirecinde yapilan islem akis semasinda gosterilmistir.

Sekil 3.2. Aktif karbonun {iretim siireci akig semasi gosterimi

Sekil 3.3.’te kii¢iik parcalara ayrilmis meze mazis1 6rnegi ve yukarida belirtilen

akis semasi islemleri sonucunda elde edilmis aktif karbon goriintiisii yer almaktadir.
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Sekil 3.3. A) Kiiciik pargalara boliinmiis mese mazist B) MMB den aktivasyon ve karbonizasyon sonucu
elde edilmis aktif karbon

3.2.2 Mikrodalga enerjisiyle aktivasyon

KOH aktivasyonu ve karbozinasyon sonucunda Mese mazisindan elde edilen aktif
karbonlar (MAQ-0) ¢esitli siirelerde ve giiclerde Sekil 3.4’de gosterilen kati faz
mikrodalga reaktdorde (Roto SYNTH Milestone) mikrodalga enerjisine maruz
birakilmistir. Kati faz mikrodalga reaktorde sicaklik ve gii¢ kontrollii sekilde artirilip
azaltilabilmesi ve diger mikrodalga etiivlerinden daha hassas ve giivenilir sonuglar
vermesi nedeniyle tercih edilmistir. ik etapta Tablo 3.1°de goriildiigii tizere 10 dk.’lik
sabit siirelerde sirasiyla S00W, 750W ve 1000W gii¢ degerlerinde mikrodalga enerjisine
maruz birakilan numuneler elde edilmistir. Elde edilen numuneler kullanilarak elektrot
malzemeleri hazirlanmis ve {retilen siiperkapasitorlerin elektrokimyasal o6zellikleri
incelenmistir. Boylece mikrodalga enerjisinin numune iizerinde en iyi kapasitans
degerinin elde edildigi gli¢ degeri bulunmustur. Ardindan mikrodalga enerjisinin siire
etkisinin incelenmesi i¢in en iyi kapasitans degerinin elde edildigi numune 20 dk.

boyunca mikrodalga enerjisine maruz birakilmistir.
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Sekil 3.4. Kat1 faz mikrodalga reaktor

Tablo 3.1. Elektrot tiirleri igin aktif karbona uygulanan mikrodalga giigleri ve siireleri

Elektrot materyali Gii¢ (W) Siire (dk.)
MAQ-1 500 10
MAQ-2 750 10
MAQ-3 1000 10
MAQ-4 500 20

3.2.3 Siiperkapasitor elektrotlarinin olusturulmasi

Mikrodalga aktivasyonu sonucunda mese mazisindan elde edilen aktif karbona
iletkenligini artirmak ve yiik gecisini kolaylastirmak i¢in iletkenligi arttirict madde
eklenmistir. Elektrot karisiminda iletkenligi artirict madde olarak nanotiipler
kullanilmistir. Toz haline getirilmis olan kat1 gézenekli MAQ’1n birbirine tutunabilmesi
ve metal ylizeyine tutunabilmesi i¢in kullanilan yapistirici 6zellige sahip Poliviniliden
floriir (PVDF) eklenmistir. PVDF, aktif karbonun gozeneklerini tikamasindan veya
homojen olarak dagilmama durumunda yalitkanli§i artirma ihtimali oldugundan
kapasitansi olumsuz etkileyebilmektedir. Bu yiizden baglayict madde, nanotiip ve aktif
karbon belli oranlarda ve homojen karistirilmistir. Toz halindeki aktif karbon (kiitlece
%80), nanotiip (kiitlece %10) ve PVDF (kiitlece %10) bir beher icerisinde karistirilmistir.
Karisimdaki PVDEF’yi ¢6zmek igin N-metil-2 pirolidon (NMP) kullanilmigtir. Karisim 10
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dakika ultrasonik banyoda sonikasyon iglemine tabi tutularak iyice c¢oziinmesi
saglanmigtir. Son olarak elektrot karisiminda homojen bir dagilim elde etmek igin
manyetik karistiricida (WN-H320) 80 dakika boyunca karigtirilmistir. Elektrotlarin
hazirlanma siirecinde kullanilan ultrasonik banyo ve manyetik karistirict ile ilgili

gorseller sekil 3.5’de verilmistir.

Sekil 3.5. A) Ultrasonik banyo B) Manyetik karistirici (WN-H320)
Bulamag haline getirilen karisim, akim toplayict olarak kullanilan nikel kopiik

tizerine Sekil 3.6’da goriildigli gibi piiskiirtme yontemiyle Onceden temizlenen
pliskiirtme tabancasi ile belli araliklarla homojen olarak piskiirtiilmiistiir. Daha sonra
NMP’yi karigimdan ¢ikartmak icin elektrotlar 24 saat boyunca 80°C'de etiivde
kurutulmustur. Iki elektrotlu bir hiicre konfigiirasyonu, Sizdirmaz bir aliiminyum test
cihazinda, 15 mm ¢apinda dairesel sekilli anot ve katottan, 24 mm ¢apinda ince bir ayirici
kagittan ve elektrolit ¢ozeltisi olarak 6 M KOH'den olusan iki 6zdes elektrot ile

olusturulmustur.
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Sekil 3.6. Piiskiirtme yontemiyle nikel kopiiklerin kaplanma goriintiisii

Stiperkapasitorleri elektrot malzemesi yukarida belirtilen sekilde yapilmis, 24 mm
capinda ince bir ayirici kagit ise piyasada bulunan kapasitorlerin i¢indeki seperatdrden
almmigtir. Daha sonra 15 mm ¢apl elektrotlar, elektrolit-elektrot arayiiziinde iyon
gecisini kolaylastirmak igin elektrolit dolu beherin igerisine konulmus ve gozeneklerin
1slanmasi saglanmustir. Ayirict da ¢ozelti igerisinde ayni sekilde 1slatimig. Daha sonra
1slanan elektrotlar aliiminyum test cihazina yerlestirilip elektrotlarin arasina da ayirict
konulmus ve elektrotlar iist iiste gelecek sekilde ve hava almayacak sekilde kapatilmistir.

Bu sekilde EDLC performans testleri igin hazir hale getirilmistir (Sekil 3.7).

Sekil 3.7. A) 15 mm ¢apinda kesilmis elektrotlar B) iki elektrotlu siiperkapasitdr hiicresi
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3.2.4. Elektrotlarin performans testleri

Uretilen siiperkapasitdr elektrotlarinin elektrokimyasal performanslar1 oda
sicakliginda galvanostatik sarj-desarj (GCD), Dongiisel voltametri (CV) ve
elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) teknikleri kullanilarak test edilmis ve

elde edilen buglular sonucunda elektrotlarin kapasitesi ve kararliligi hesaplanmaistir.
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. Yiizey Karakterizasyonu

Bu boliimde maz1 mesesi biyokiitlesinin KOH ile etkilesimi sonucunda tiretilen
aktif karbonlarin (MAQ-0) ve bu aktif karbonlarin belli siirelerde ve farkli giig
degerlerinde mikrodalga enerjisine maruz birakilmasiyla iiretilen yeni malzemelerden en
1yi spesifik kapasitans degerine sahip MAQ-4 siiperkapasitor elektrot malzemesinin
kimyasal &zellikleri incelenmistir. Uretilen elektrot aktif materyal nanoparcaciklarinin
morfolojisi ve boyut dagilimlari taramali elektron mikroskobu (SEM-EDX) ve X-1sin1
kirinimi (XRD) metodu ile karakterize edilmistir. Yiizey yapisi Brunauer—Emmett—Teller
(BET) yontemini kullanan yiizey alani ve gézeneklilik 6l¢iim analizorii ile donatilmis bir
Micromeritics Tristar II 3020 iizerinde gergeklestirilmistir.

XRD metodu sentezlenen malzemenin kristal yapisim1i ve ara katman
degisikliklerini arastirmaya yardimci olur. Mikrodalga ile muamele edilmis MAQ-4
malzemesi, mikrodalga uygulanmamis malzeme ve iki malzemenin karsilastirilmasina ait
XRD desenleri Sekil 4.1°de sunulmustur. Her iki XRD grafigi incelendiginde yapinin
degismedigi agik¢a goriilmektedir. Ancak mikrodalganin etkisiyle MAQ-0 malzemesinde
goriilen giiriiltiinlin azaldig1 goézlemlenmistir. Boylece mikdrodalga etkisi ile amorf

yapinin daha belirgin bir hale geldigi sdylenebilir.
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Sekil 4.1. a) Mikrodalga ile muamele edilmis MAQ-4 malzemesi, b) mikrodalga uygulanmamis malzeme,
¢) iki malzemenin karsilastiriimasina ait XRD desenleri

Uretilen malzemenin morfolojisini analiz etmek icin Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM) metodu kullanilmistir. Mikrodalga uygulanmis ve uygulanmamis
malzemelere ait SEM goriintiileri Sekil 4.2 a-d’de sunulmustur. Sekillerde 2 pm ve 20
um boyutlarindaki goriintiiler verilmistir. Sekil 2c-d’de goriildiigii lizere mikrodalga
uygulanan malzemenin yiizeyinde gozenekler daha da agilmistir. Bu durum BET analizi
ile de uyumludur. Bu analiz ve goriintiilere dayanarak malzemenin gézenek hacmi ve
ylizey alaninin artmasi sonucunda iyon transferinin daha rahat bir sekilde gerceklestigi
soylenebilmektedir. Iyon ve yiik gecislerinin artmasma bagl olarak da malzemenin
spesifik kapasitansi artmaktadir (Akdemir, 2022; Tufan ve ark., 2022). Sekil 4.2 e-f’de
malzemelerin EDX sonuglar1 ve Tablo 4.1’de malzemelerin elemental analiz sonuglari
verilmistir. Verilen sonuglar mikrodalga enerjisinin uygulanmasiyla birlikte karbon (C)
pikinin yogunlugunun ve oraninin artti1 gériilmektedir. C miktarinin artisina bagl olarak

malzeme yapisinin amorflastigi sdylenebilir.
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Sekil 4.2. Mikrodalga uygulanmis ve uygulanmamis malzemelere ait SEM goriintiileri ve EDX sonuglari

Tablo 4.1. Malzemelerin elementel analiz sonuglar

Elementler MAQ-0 MAQ-4
Atomik % Atomik %
Karbon 83,93 89,20
Silikon 3,70 1,62
Potasyum 0,52 0,68
Altin 0,72 0,94
Oksijen 11,13 7,56

Malzemeye uygulanan mikrodalga enerjisinin malzemenin yapisina olan etkisini
incelemek icin BET analizi yapilmistir. Tablo 4.2 mikrodalga uygulanmis ve

uygulanmamis malzemelerin yiizey alanlarini, gézenek caplarini ve gézenek hacimlerini
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gostermektedir. BET ylizey alan1 ve gozenek hacmi artmistir. Bu sonuglar SEM-EDX

analizi ile uyumlu olmakla beraber elektrotlarin kapasitans degerlerindeki artiglar1 da

acgiklamaktadir.
Tablo 4.2. Malzemelerin BET sonuglari
Malzeme BET Yiizey Alan1 | Gozenek Hacmi Gozenek Capi
(m?/g) (cc/g) (nm)
MAQ-0 636,5640 154,7252 1,58177
MAQ-4 669,9693 165,8428 1,57297

4.2. Elektrokimyasal Olgiimler

KOH aktivatorii biyokiitle materyal ile etkili bir gekilde etkilesime girmis, bu da
materyalin elektrokimyasal performansini etkileyerek giiglii bir aktivasyon etkisine neden
olmustu. Mikrodalga giiciiniin ve uygulama siiresinin hazirlanan aktif karbonlar
tizerindeki etkisini incelemek i¢in hazirlanan MAQ-1, MAQ-2, MAQ-3 ve MAQ-4
siperkapasitor hiicrelerinin elektrokimyasal sonuglar iki elektrotlu 6 M KOH elektrolit
¢oOzeltisi  kullanilarak elde edilmistir. Elektrotlara donistiriilen malzemelerin
elektrokimyasal performanslar1 oda sicakliginda galvanostatik sarj-desarj (GCD),
Dongiisel voltametri (CV) ve elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS)
teknikleriyle belirlenmis, elde edilen bulgular kullanilarak elektrotlarin kapasiteleri ve

kararliliklart hesaplanmstir.

4.2.1 Dongiisel voltametri (CV) sonuglar:

Sekil 4.3’ de gosterildigi tizere (-0,5) - (+0,5) V potansiyel araliklari arasinda 5
mV/s ile 40 mV/s arasinda degisen farkli tarama hizlarinda MAQ-1, MAQ-2, MAQ-3 ve
MAQ-4 elektrotlarinin CV egrileri elde edilmistir. Elektrotlar genel olarak ideal elektrik
cift katmanli kapasitans davranisina sahip oldugunu gosteren iyi bir dikdortgen benzeri
egri morfolojisi gostermistir. Bu egriler hazirlanan elektrot materyali ile elektrolit
arasinda iyon diflizyon/adsorpsiyon islemlerinin basarili bir sekilde gerceklestigini ve
yiiksek tarama hizlarinda bile egriler dikdortgen benzeri yapisini koruyarak mitkemmel
kararlilik sergiledigini gostermektedir (Kim ve ark., 2010; Bora ve ark., 2022). Bu durum,
ortamda olusan iyonlarin hizli hareketine izin veren bu malzemenin hiyerarsik yapisina

atfedilir (Irfan ve ark., 2021; Wang ve ark., 2021). Uygulanan mikdrodalga giicii CV
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egrileri lizerinde parabolik bir etki gostermistir. Uygulanan gii¢ arttikca CV egrilerinde
once bir daralma daha sonra tekrar bir genislemeye yol agmistir. Uygulanan mikdrodalga
uygulama siiresi ideale daha yakin egrilerin elde edilmesini saglamistir. MAQ-4
stiperkapasitorii en genis kapali CV egrisi alanin1 gostermistir. Bu dikdortgensel alanin
biiylikliigii daha yiiksek spesifik kapasitansin varligini gosterir. Ayni sekilde MAQ-4
stiperkapasitoriiniin ideal EDLC egrilerine en yakin CV egrilerine sahip oldugu
goriilmiistir. MAQ-4 elektrotunun daha simetrik CV egrisinin, daha hizli bir iyon
difiizyonunu ve yiiksek tarama hizlarinda daha i1yi diflizyon oranini gésterdigi sonucuna
varilabilir (Feng ve ark., 2015). Nitekim GCD egrileri ve bu egriler yardimiyla

hesaplanan elektrotlarin kapasitans degerleri de bu iddialar1 desteklemektedir.
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egrileri
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4.2.2 Elektrokimyasal empedans spektroskopisi (EIS) sonug¢lari

Hazirlanmis MAQ-1, MAQ-2, MAQ-3 ve MAQ-4 siiperkapasitor hiicrelerinin
empedansini, iletkenlgini ve elektrolit ile aktif materyalin iyon etkilesimini incelemek
icin elektrokimyasal empedans spektroskopi testi uygulanmis ve elde edilen Nyquist
grafikleri Sekil 4.4'de verilmistir. Ol¢iimler, oda sicakliginda 10 mV genlik ve 0 V DC
on gerilim ile 1 Hz. ile 50 kHz frekans araliginda yapilmistir. Farkli frekans bolgelerinde
her bir siiperkapasitor kendine has farkli degerler ve davranislar gosterir. Elektrotlarin
tiimi yliksek frekans bolgesinde yarim daire ve diisiik frekanslarda diiz bir ¢izgi 6zelligi
sergilemiglerdir. Diiz ¢izginin egimi sarj-desarj esnasindaki Warburg empedansi olarak
da bilinen difiizyon direncini gosterir. Ideal kapasitérlerde ¢iziginin y eksenine paralel
90° olmas1 beklenir. Diflizyon direnci en diisik MAQ-3 ve en yiikksek MAQ-1
elektrodudur. Uygulanan mikrodalganin giicii arttikca egim artmigtir. Aynit zamanda
mikrodalga uygulanma siiresinin artig1 egimi arttirmigtir. Yiiksek frekans bolgesinde
Nyquist egrisinin x eksenini kestigi nokta siliperkapasitorde esdeger seri direng olarak
bilinen aktif materyal ile akim toplayici arasindaki direnci (Rs) temsil eder. Ayrica
Yiiksek frekans bolgesindeki yarim daire, elektrot/elektrolit arayiiziinlin yiik transfer
direncini ve gozeneklerdeki elektrolit direncini (Rct) temsil eden elektrot reaksiyon
kinetigi ile ilgilidir. Bu direng elektrolit ile aktif malzeme arasindaki ¢ift katmanlh
kapasitansa atfedilir. Yarim daire ¢ap1 ne kadar kiiciik olursa, Rct degeri o kadar kiiciik
olur ve arayiizdeki yiik aktarim hizi o kadar hizli olur. Daha ytiksek esdeger seri direng,
daha yavas iyon transferi ve daha fazla siiperkapasitor blokaji, daha yiiksek Rt degerleri
ile gosterilir (Cheng ve ark., 2011; Cai ve ark., 2015). Hazirlanan siiperkapasitorlere ait
Rct ve Rs direncleri tablo 4.3.’te verilmistir. Nyquist ¢izimlerindeki kiigiik yarim daire,
sarj transfer islemlerinin hizli oldugunu ve bunun nispeten hizli sarj/desarjda dnemli bir
rol oynadigin1 gosterir. Ayrica iiretilen siiperkapasitorlerin Rs degeri ¢ok diisiiktiir ve
dolayisiyla esdeger seri direncglere bagli olarak olusan (IR kaynakli) gerilim diisiimleri de
diisiik olmustur. Bu da iiretilen stiperakapsitorlerin gii¢c aktarimlarini yiiksek seviyelerde
yapilabilecegini ve enerji depolamada Onemli bir avantaj sagladigini gostermektedir
(Cheng ve ark., 2011; Yan ve ark., 2014). Uygulanan mikrodalganin giicii ve siiresi
arttikca Rs direnci azalmistir. MAQ-3 elektrodunun Rs direnci en diisiik ¢ikmistir. Rct
direnci ise uygulanan gii¢ arttikca once bir diisiis sergilemis ve daha sonra tekrar
yiikselmeye baslamistir. Mikrodalga uygulanma siiresinin artig1 Rct direncini arttirmistir.

MAQ-1 elektrodunun Rs direnci diger elektrotlarinkinden yiiksek oldugundan dolay1 IR
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kaynakli gerilim diisiimii diger elektrotlara nazaran yiiksek ¢ikmistir. Genel olarak Rs

degerleri diisiik ve gerilim diisiimleri de 6nemsiz seviyelerdedir.

Tablo 4.3. Elektrotlarin empedans degerleri ve 1 A/g'da IR diisiimleri

Elektrotlar IR diisiimii (mV) Rs (Q2) Ret ()
MAQ-1 32 0,30 6,06
MAQ-2 11 0,09 4,48
MAQ-3 14 0,01 7,48
MAQ-4 12 0,04 8,86
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Sekil 4.4. (A) MAQ-1, (B) MAQ-2, (C) MAQ-3, (D) MAQ-4 Siiperkapasitorlerin empedans egrileri

4.2.3 Galvanostatik sarj-desarj (GCD) sonugclar:

Farkli akim yogunluklarinda (1 A/g, 2 Alg, 3 Alg ve 4 Alg) MAQ-1, MAQ-2,
MAQ-3 ve MAQ-4 siiperkapasitorlerine ait galvanostatik sarj-desarj (GCD) Ol¢lim
sonuglarinda elde edilen egriler Sekil 4.5’te verilmistir. Sekiller incelendiginde
stiperkapasitorlerin sarj desarj egrileri simetrik tiggensel sekiller gdstermis, bu da

elektrolit sivis1 ile MAQ elektrotlarinin aktif yiizeyleri arasindaki iyon degisiminin hizli
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ve tersinir oldugunu gostermistir. Egriler, tipik bir elektriksel ¢ift katmanli kapasitor
ozelligi gostermis ve herhangi bir psddokapasitans katki gdzlenmemistir (Ozarslan ve
ark., 2021). Elektrotlar lizerindeki aktif maddenin agirlig1 dikkate alinarak GCD egrileri
yardimiyla 06zgiil kapasitans degerleri hesaplanmistir. Farkli akim yogunluklarinda
hesaplanan spesifik kapasite degerleri, Tablo 4.4.'te verilmistir.

Buna gore 6 M KOH elektrolit sivisi i¢indeki elektrot materyalleri ile olusturulan
EDLC'ler i¢in en yiiksek spesifik kapasitans degeri, 1 A/gakim yogunlugunda 283,9 F/g
kapasitans degeri ile 20 dk boyunca 500 W giiciinde mikrodalga enerjisine maruz
birakilan MAQ-4 elektrodu igin, en diisiik spesifik kapasitans degeri ise 116,57 F/g
kapasitans degeri ile MAQ-2 elektrodu i¢in elde edilmistir. Mikrodalga uygulanmamis
elektrodun kapasitans degeri 1 A/g akim yogunlugunda 89 F/g olarak elde edilmisti.
MAQ-4 elektrodu 1 A/g'da 283,9 F/g’a ulasmis, 4 A/g'lik yiiksek akim yogunlugunda bile
219,62 F/g spesifik kapasitans degeri ile yaklasik %77,3'lik yiiksek hiz kapasitesi ve
olaganiistli ¢evrim kararlilig1 gostermistir. Kapasitans degeri-mikrodalga giicii arasindaki
iliski konveks bir parabol egri 6zelligi sergilemistir. En diisiik kapasitans degerleri 750
W igin elde edilmistir. Mikrodalga enerjisinin uygulanma siiresi arttik¢a elektrotlarin
kapasitans degeri arttmustir. Elektrotlarin GCD egrilerinde belirgin bir gerilim (IR kayb1)
diisiisiit yoktur, bu da elektrotlarin kiigiik i¢ dirence, iyi bir iletkenlige ve iistiin
elektrokimyasal tersinirlige sahip oldugunu gosterir (Fan ve ark., 2021). Akim yogunlugu
arttikca, tiim elektrotlarin spesifik kapasitanslart azalmistir ve bu kapasitans azalmasi en
diisik MAQ-2 elektrodunda goriilmistiir. Yiiksek akim yogunluklarindaki bu disiis
elektrolit iyonlarinin malzeme gozeneklerine yetersiz diflizyonundan kaynaklanmaktadir
(Li ve ark., 2023). Mikrodalga giicii arttik¢a farkli akim yogunluklarindaki kapasitans
degerleri arasindaki fark oldukg¢a azaltmistir. Fakat mikrodalganin uygulanma siiresinin

artis1 akim yogunluklar arasindaki bu farki arttirmistir.
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Sekil 4.5. Farkli akim yogunluklarinda (A) MAQ-1, (B) MAQ-2, (C) MAQ-3, (D) MAQ-4
stiperkapasitorler i¢in GCD egrileri

Tablo 4.4. Cesitli akim yogunluklarinda her bir elektrotun spesifik kapasitans degerleri

Spesifik Kapasitans (F/g)

Elektrot Materyali 1A/ 2 Alg 3 Alg 4 Alg
MAQ-1 89,14 87,40 - -
MAQ-1 231,04 214,26 201,57 200,38
MAQ-2 125,69 119,44 116,95 116,57
MAQ-3 213,84 204,89 198,21 193,69
MAQ-4 283,90 257,44 238,81 219,62

Stiperkapasitorlerin pratik uygulamalar i¢in iyi kapasitans degerlerine sahip
olmast beklenirken, 6te yandan kararli olmalari da olduk¢a 6nem arz etmektedir.
Elektrotlarin kararliligi 4 A/g akim yogunlugunda 100 sarj-desarj dongiisii ile test edilmis

ve dongii sayisina bagli kapasitans degerleri Sekil 4.6'da verilmistir. 4 A/g akim
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yogunlugunda 100 DGC dongiisiinden sonra MAQ-1, MAQ-2, MAQ-3 ve MAQ-4
elektrotlarinin kapasitans tutma oranlari sirasiyla, %94,4, %99,7, %92,6 ve %94,4 olarak
bulunmustur, bu miikemmel kapasitans tutma oranlart MAQ elektrotlarinin ¢ok iyi
dongiisel kararliliga sahip oldugunu gostermistir. Mikrodalga enerjisi uygulanmamis
elektrodun kararliligt %92,10 olarak elde edilmisti. Uygulanan mikrodalga giicii genel
olarak elektrotlarin kararliligini artirmistir. Kararlilik-mikdrodalga giicti arasindaki iliski
konkav bir parabolik bir egri seklinde elde edilmistir. Maksimum kararlilik 750W
giiciinde elde edilirken, gii¢c degeri arttik¢a kararlilik ytlizdesi tekrar diismeye baslamistir.
Uygulanan mikrodalga enerjisinin siiresi kararlilik iizerinde kayda deger bir degisiklik
sergilememistir. Sonuglar, mikdrodalga enerjisi uygulanmis malzemelerin elektrot
malzemesi olarak kararli ve giivenli bir sekilde kullanilabilecegini gostermektedir.
Elektrotlarin kararli performansi, iyonlarin hizli taginmasini kolaylastiran gozenekli

hiyerarsik yapilarindan kaynaklanmaktadir (Wu ve ark., 2021).
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Sekil 4.6. 4 A/g akim yogunlugunda MAQ siiperkapasitorlerine ait dongiisel kararlilik performansi
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5. SONUCLAR

Bu tez caligmasinda, siiperkapasitor elektrodunda kullanilmak {izere biyokiitle
kaynaklt Mese Mazis1 kullanilarak, azot gazi (N2) ortaminda karbonizasyon ve KOH
aktivasyonu yoluyla nano gozenekli aktif karbonlar iiretilmistir. Daha sonra mikrodalga
enerjisinin gii¢ ve siire parametrelerinin etkisini incelemek i¢in iiretilen aktif karbonlar
ilk etapta 10 dakikalik sabit stirelerde sirasiyla 5S00W, 750W ve 1000W gii¢ degerlerinde
mikrodalga enerjisine maruz birakilarak yeni elektrot aktif materyalleri elde edilmistir.
Bu materyaller kullanilarak yeni elektrotlar hazirlanmig ve liretilen siiperkapasitorlerin
elektrokimyasal Ozellikleri incelenmistir. Boylece mikrodalga enerjisinin numune
lizerinde en 1iyi kapasitans degerinin elde edildigi giic degeri bulunmustur. Ardindan
mikrodalga enerjisinin siire etkisinin incelenmesi i¢in en iyi kapasitans degerinin elde
edildigi numune 20 dk. boyunca mikrodalga enerjisine maruz birakilmistir. Bu sekilde
dort farkli stiperkapasitor test hiicresi hazirlanmistir.

MAQ-4 siiperkapasitorii en genis kapali CV egrisi alanii gostermistir. Bu
dikdortgensel alanin biiyiikliigii daha yiiksek spesifik kapasitansin varligini gosterir. Ayni
sekilde MAQ-4 siiperkapasitdriiniin ideal EDLC egrilerine en yakin CV egrilerine sahip
oldugu gortilmiistiir. MAQ-4 elektrotunun daha simetrik CV egrisinin, daha hizli bir iyon
diflizyonunu ve yiiksek tarama hizlarinda daha 1yi diflizyon oraninmi gosterdigi sonucuna
varilabilir. Uygulanan mikdrodalga giicii CV egrileri iizerinde parabolik bir etki
gostermistir. Uygulanan gii¢ arttikca CV egrilerinde once bir daralma daha sonra tekrar
bir genislemeye yol agmistir. Uygulanan mikdrodalga uygulama siiresinin artis1 ideale
daha yakin CV egrilerin elde edilmesini saglamistir.

Uygulanan mikrodalganin giicli arttikga Nyquist egrisinin diisiik frekans
bolgesindeki egimi artmigtir. Ayn1 zamanda mikrodalga uygulanma siiresinin artig1 egimi
arttirmistir. Uygulanan mikrodalganin giicii ve siiresi arttikca Rs direnci azalmistir.
MAQ-3 elektrodunun RS direnci en diisiilk ¢ikmistir. Ret direnci ise uygulanan gii¢
arttikca Once bir diislis sergilemis ve daha sonra tekrar yiikselmeye baslamistir.
Mikdodalganin Uygulanma siiresinin artmasi da Rct direncini arttirmigtir.

Mikrodalga uygulanmamis elektrodun kapasitans degeri 1 A/g akim
yogunlugunda 89 F/g iken MAQ-4 clektrodunun kapasitans degeri 283 F/g olarak

hesaplanmistir. Kapasitans degeri-Mikrodalga giicii arasindaki iliski konveks bir parabol
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egri 6zelligi sergilemistir. Mikrodalga enerjisinin uygulanma siiresi arttik¢a elektrotlarin
kapasitans degeri arttmistir. Mikrodalga giicii arttikga farkli akim yogunluklarindaki
kapasitans degerleri arasindaki fark oldukga azalmistir. Fakat mikrodal%anin uygulanma
siiresinin artis1 bu farki arttirmistir.

Uygulanan mikrodalga giicii genel olarak elektrotlarin kararliligini artirmistir.
Kararlilik-mikdrodalga giicli arasindaki iliski konkav parabolik bir egri seklinde elde
edilmistir. Uygulanan mikrodalga enerjisinin stiresi kararlilik {izerinde kayda deger bir
degisiklik sergilememistir. Elektrotlarin kararli performansi, iyonlar hizli tasinmasini
kolaylagtiran gozenekli hiyerarsik yapilarindan kaynaklanmaktadir.

Sonug¢ olarak, mikrodalga enerjisinin MAQ numuneleri iizerinde farkli giig
degerlerinde ve farklt maruz birakilma siireleri, her bir elektrot numunesinin farkl
elektrokimyasal performanslara sahip olmasina neden olmustur. Mikrodalga destekli
mese mazist biyokiitlesinden tiiretilen aktif karbonun iletkenligi, istiin dongiisel
kararliligi, mitkemmel kapasitans tutma yetenegi, ¢evre dostu ve diisiik maliyetli olmasi
nedeniyle EDLC elektrot malzemesi olarak kullanimlarinin enerji depolama teknolojisi

i¢in 1yi bir segenek olabilecegini gdstermistir.
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