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OZET

Anahtar kelimeler: Sol-jel, giimiis, aktif karbon, at kestanesi, FTIR, adsorpsiyon,
desorpsiyon

Bu ¢alismada at kestanesi dis kabugunun H;PO,4 kimyasal aktivasyonu ile aktif
karbon hazirlanmistir. H3POj ile yapilan kimyasal aktivasyonda emdirme siiresi 24
saat, emdirme oram 1:3, karbonizasyon sicaklign 600°C olarak belirlenmistir.
Karbonizasyon islemi sirasinda 150 mL/dk akis hizinda azot gazi gegirilmistir.
Oksijen igeren aktif karbonlara giimiisiin eklenmesi sol-jel yonteminden yola
¢ikilarak hazirlanmistir. Fonksiyonalize edilmis AK yiizeyine AgNO; eklenerek iyi
dagilmis giimiis nanopargaciklarla aktiflestirilmis nano-kompozitleri, iyon dipol
etkilesimleri ve daha sonra Ag"’nin indirgemesi ile hazirlanmigtir.

Aktif karbon ve sol jel yontemi ile hazirlanan glimiis (AK/Ag) nano-kompozitlerin
yiizey alam1 77 K sicakliginda N, adsorpsiyonuna bagli olarak Brunauer-Emmett-
Teller (BET) yiizey alan1 hesaplama yontemi ile hesaplanmig ve aktif karbonlar igin
en yiiksek ylizey alam 982 m</g olarak bulunurken AK/Ag-1 igin en yiiksek yiizey
alam 658,488 m*/g olarak bulunmustur.

AK/Ag nano-kompozit Omeklerinin mikroyapt ve ylizey morfolojileri SEM ile
incelenmistir. AK/Ag 6meklerindeki glimiis miktar1 Atomik Adsorpsiyon
Spektroskopisi ile belirlenmistir. X-151m Difraksiyonu ile aktif karbona baglanan
giimiis miktar1 arttikga kristallerin daha keskin oldugu saptanmistir. Yiizey alam
658,488 m’/g olan AK/Ag-1 ile boya giderim ¢alismalari yapilmis ve qmax degeri
416,66 mg/g olarak hesaplanmistir.



METHYLENE BLUE ADSORPTION AND PREPARATION OF
SILVER BOUND TO ACTIVATED CARBON WITH SOL-GEL
METHOD

SUMMARY

Keywords: Sol-gel, silver, activated carbon, horse chestnut, FTIR, adsorption,
desorption

In this study activated carbon was prepared with the chemical activation of horse
chestnut shell and H;PO4. Impregnation time was identified as 24 hours,
impregnation ratio was identified as 1:3 and carbonization temperature was
determined as 600°C in the chemical activation conducted with H3POj. Nitrogen gas
with 150 mL/min flow speed was crossed during the carbonization process. The
reduction of Ag® was performed as the result of the ion dipole interaction of Nano-
composites activated by well distributed silver Nano-particles by adding AgNOs; on
the functionalized AK surface.

Surface area of silver (AK/Ag) nano-composites which was prepared with activated
carbon and sol gel method was calculated by using Brunauer-Emmet-Teller (BET)
surface area calculated method depending on the N, adsorption at 77K and as the
highest surface area was found 982 m?/g for activated carbons, the highest surface
area for AK/Ag-1 was found as 658.488 m%g. Adsorption features and
characterization of silver which was added to activated carbon that contains the
highest surface area oxygen containing activated carbons were examined.

Micro-structure and surface morphologies of the AK/Ag nano-composite samples
were examined with SEM. As the silver amount that was tied to the activated carbon
via X-Ray Diffraction has increased, it was identified that the crystals were more
vivid. Dye removal processes were performed with AK/Ag-1 with 658.488 m?/g
surface area and (Qma value was calculated as 416.66 mg/g.
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BOLUM 1. GIRIS

Diinya genelinde artan endiistri ve sanayi iiretimi birgok olumsuz faktéri de
beraberinde getirmistir. Bu olumsuz faktorlerden en onemlisi; fabrikalarin ¢evreye
vermis olduklar1 zararlardir. Bu zarar sadece sanayi gazlarinin havaya karigarak
havay1 kirletmesi ile sinirli olmayip, aymi zamanda iretimden sonra atiklarin su
kaynaklarina birakilmasi ile de c¢evreye biiylik zararlar vermektedir. Bu atiklar
doganin tek basina bas edebilecegi kadar basit sorunlar degildir, dyle ki, doganin
bunlan tek basina temizlemesi yliz yillari almaktadir. Iste bu noktada bu atiklarin
temizlenmesi i¢in bilim adamlarina biiyiik isler diismektedir. Bu sebeple sanayi
atiklarinin  dogaya birakilmadan oOnce bertaraf etmenin yollarinin bulunmasi
gerekmektedir. Sanayi atiklarinin dogaya birakildiktan sonra temizlenmesi ekonomik
ve insan giicli agisindan da zorluklar meydana getirmektedir. Kirliliklerin giderilmesi
icin ¢esitli materyal ve yoOntemler gelistirilmistir. Adsorpsiyon yo6ntemi bu
yontemlerden sadece bir tanesidir. Adsorpsiyon yontemi dogayi kirletici gazlarin ve
sulu ortamda bulunan Kkirleticilerin temizlenmesinde en ¢ok basvurulan yéntemdir.
Komiirden elde edilmekte olan aktif karbonlar eski zamanlarda adsorbent olarak
kullanilmaktaydi. Buna ragmen, komiirden aktif karbonun elde edilmesi olduk¢a
maliyetli oldugundan alternatif aktif karbon elde etme yoéntemleri {izerinde ki
calismalar neticesinde bitkisel materyallerden aktif karbon elde etme yontemleri
gelistirilmistir. Bu yontemlerle atik bitkisel materyaller ekonomiye kazandiriimakta
ayni zamanda aktif karbon elde etmenin maliyeti diistiriilmektedir. Giiniimiizde
bitkisel materyallerden sentezlenen aktif karbonlar, kdmiirden elde edilen aktif
karbonlara gore ekonomik agidan daha fazla tercih edilmektedir. Bu tarimsal
irtinlerden elde edilmis olan aktif karbonlarin yiizey alanlarinin yiiksek olmasi, aktif
karbonlarin tiretilmesi sirasinda ham materyal olarak kullanilmasi i¢in etkili bir

faktor olarak géze ¢arpmustir [1-4].




Adsorpsiyon alaninda giiniimiizde yapilan ¢alismalar diigiik maliyetli aktif karbon
tiretimi {izerine yogunlasilmasina yol agmustir. Piring kabugu [5], findik kabugu [6],
findik zurufu [7], kayis1 ¢ekirdegi [8], seker pancari melas1 [9] gibi ¢esitli bitkisel

atiklardan aktif karbon tiretilmistir.

Giintimiizde aktif karbon, genel amagli adsorbanlar arasinda 6nemli bir yere
sahiptir. Aktif karbon pek ¢ok sektorii ilgilendiren, gida, ilag, kimya, madencilik,
niikleer, otomotiv, petrol, saghk gibi farkhh endiistri alanlarinda yaygin sekilde

kullanilan bir adsorbandir [10].

Aktif karbon kimyasal ya da fiziksel aktivasyon ydntemi ya da bu iki yontemin
birlestirilmesi ile uretilebilir. Fiziksel aktivasyon, hammaddenin karbonizasyonu
neticesinde elde edilen kémiiriin oksitleyici bir gaz ile uygun bir sicaklikta 1sil
isleme tabi tutulmasiyla gergeklestirilir [11]. Kimyasal aktivasyon isleminde ise
aktivasyon ve karbonizasyon siiregleri, bir aktivasyon kimyasalimn varhginda

(ZnCl,, KOH, H;PO,, NaOH gibi) es zamanl olarak gerceklesir [12].

Bu ¢alisma 2 asamada gergeklestirilmigtir. Birinci asamada, ¢alismada kullanilacak
aktif karbonlar Sakarya bolgesinden toplanan at kestanesi kabugunun (AKK)
H3PO4 kimyasal aktivasyonu ile aktif karbonlar hazirlanmigtir. Calismanin ikinici
agamasinda, BET yiizey alami en yiiksek olan aktif karbona giimiis ilave edilerek
gimiis kapli aktif karbonun karakterizasyonu yapilarak adsorpsiyon parametreleri

incelenmigtir.




BOLUM 2. ONCEKIi CALISMALAR

Deng ve arkadaslarinin 2009 yilinda yapmis olduklar1 ¢alismada, ZnCl, ile aktive
ettikleri pamuk dikenini mikrodalga radyasyonu altinda arastirmigtir. Optimum
kosullar1 560 W mikrodalga giicii, 9 dakika mikrodalga 1simlanma siiresi, 1,6 g/g
ZnCl, emdirme orani olarak belirlemislerdir. Optimum kosullar altinda hazirlanan
iyot sayisi, MM adsorpsiyon miktar1 ve aktif karbon verimini sirasiyla 972,92 mg/g,
193,50 mg/g ve % 37,92 olarak belirlemislerdir [12].

Nahil ve Williams 2012 yilinda yaptiklar1 ¢alismada, pamuk saplarim HyPOy ile 500-
800°C araliindaki ¢esitli sicakliklarda azot atmosferi igerisinde fosforik asit
aktivasyonu ile aktif karbonlar1 hazirlamistir. Aktif karbonun adsorpsiyon kapasitesi
ve emdirme oraninin ve aktivasyon sicakligimin verim iizerine etkisini
degerlendirmislerdir. Aktif karbonlar, 330 ila 1720 m’g’ arasinda degisen BET
ylizey alanlari, 0 ve 0,61 cm’ g'I arasinda mezo gézenek hacmi ile 0,15-1,23 cm’ g"

toplam gozenek hacmi gdstermistir [13].

Tuan ve arkadaslarimin 2011 yilinda yapmis olduklari ¢alismada, giimiis nanopartikiil
kolloidi, glimiis iyonlarinin bir kaynag:i olarak bir giimiis plakanin kullamldig:
sonoelektrodepozisyon teknigi ile modifiye edilerek hazirlamiglardir. Bu teknik
toksik olmayan bir ¢6zeltide dagilmis 4-30 nm boyutlu AgNP iiretilmesine olanak
tanir. Ag nanopartiikiilleri, termal aktivasyon yontemi ile Vietnam'da popiiler bir
tarimsal atik olan hindistancevizi kabugundan tiretilen yiiksek yiizeyli aktif karbona

yiiklenmistir. En iyi aktif karbonun yiizey alam 890 m?g™"'dir [14].

Guzman ve arkadasglarinin 2009 yilinda yapmis olduklart ¢alismada, kimyasal

indirgeme yoOntemiyle AgNP elde etmiglerdir. AgNP, UV spektroskopisinde




maksimum 248-250 nm’de tipik yiizeysel absorpsiyon gostermislerdir. Teorik ve
deneysel sonuglar kargilastirilmis ve kolloidal ¢ozeltideki glimils nanopargaciklarin

capinin yaklasik 60 nm. oldugu goriilmistiir [15].

Patnukao ve Pavasant 2008 yilinda yaptiklar ¢alismada, 1 saat aktivasyon siiresi ve
1:1 emdirme oram ile daha iyi adsorpsiyon kapasitesine sahip aktif karbonlar
500°C'de elde etmislerdir. Yiiksek asit igerigindeki karbon tirlintiniin muhtemelen
mikro gozenek yapisinin ¢okmesine bagli olarak adsorpsiyon kapasitesinde bir
azalma gozlenmistir. Ortaya ¢ikan aktif karbonun ozellikleri: 0,251 g cm™ hacimee
yogunluk, % 4,88 kiil igerigi , % 26,2 verim, 1043 mg g iyot adsorpsiyonu, 427 mg
¢! MM adsorpsiyon sayisi ve 1239 mg”g' BET yiizey alani belirlemislerdir [16].

Al Bahri ve arkadaslarinin 2012 yilinda yapmis olduklar ¢aligmada, fosforik asidin
kimyasal aktivasyonu ile iiziim ¢ekirdeklerinden aktif karbon hazirlamislardir. Uziim
¢ekirdekleri nemliligi artirabilmek i¢in siilfirik asit ile onceden muamele edilmis ve
farkli Uziim ¢ekirdeklerinde (1:1-1:4) fosforik asit oranlarinda emdirme
gerceklestirmiglerdir. Emdirilmig tiziim ¢ekirdegi, 350 ila 550°C arasindaki
sicakliklarda bir tiip firinda karbonizasyonu gergeklestirilmistir. En iyi sonuglari, 1:3
oraninda fosforik asitle emdirilmis ve 500°C karbonizasyon sicakhifinda 0,24 cm’ g’

mezo gézenek hacmi ve 1139 m’g” olarak elde etmislerdir [17].

Nabais ve arkadaslarinin 2009 yilinda yapmis olduklari ¢alismada, bademe
kabugundan CO2 fiziksel aktivasyonu ile aktif karbon iiretmistir. Belirgin BET
yiizey alanlarina sahip aktif karbonlar 0,49 cm’g’ mezo gozenek hacmi ve 1138

m’g”’ olarak elde etmislerdir [18].

Liou ve Wu 2009 yilinda yaptiklari ¢alismada, H3PO4 ve ZnCl, kullanarak piring
kabugundan yiiksek yilizey alanh aktif karbon elde etmislerdir. H3PO4 ve ZnCl,
aktivasyonlarindan elde edilen yiizey alanlar1 sirasiyla 1741 ve 2434 ng" olarak

bulmuslardir [19].



Gongalves ve arkadaglarinin 2016 yilinda yapmis olduklar galigsmada pirolize seker
kamusi kiispesinden aktif karbon elde etmiglerdir. Elde edilen aktif karbonun gézenek
boyutu 1,0 ila 3,5 nm aralifinda ve yiizey alam da 1200 ila 1400 ng'l arasindadir.
Bu, ticari aktif karbona gore daha yiiksektir [20].



BOLUM 3. AKTIiF KARBON VE ADSORPSiYON

3.1. Aktif Karbon Tanimi

Aktif karbon; yiiksek karbon igerigine sahip maddelere uygulanan aktivasyon stireci
ile i¢ yiizey alan1 ve gbzenek hacmi oldukga gelistirilmis adsorbent malzeme olarak
tanimlanabilmektedir [21]. Aktif karbonun genis ylizey alani sayesinde, adsorpsiyon
islemlerinde, suda kirlilige neden olan agir metal gibi maddelerin giderilmesinde 6n
plana ¢ikmis bir adsorbandir. Aktif karbonu diger adsorbanlardan ayiran 6nemli
ozellikler, olduk¢a genis bir araliga yayilan gbzenek boyutu dagilimi, benzersiz
yiizey kimyasi ve yiiksek yiizey alanidir. Bilindigi tizere, aktif karbon, kimyasal
veya fiziksel aktivasyon yontemleri ile iiretilebilmektedir. Fiziksel aktivasyon,
hammaddenin karbonizasyonu sonucunda elde edilen tiriiniin oksitleyici bir gaz
ile uygun sicaklikta 1sil isleme tabi tutulmasi ile gergeklesirken, kimyasal
aktivasyon, tez ¢alismamizda oldugu gibi, aktivasyon ve karbonizasyon stiregleri
bir aktivasyon kimyasali (ZnCl,, KOH, H;PO,, NaOH gibi) varliginda
gergeklesmektedir. Yapisinda yeterli miktarda karbon ihtiva eden, kolay bir sekilde
elde edilebilen ve diisiik maliyete sahip olan tiim kati hammaddeler, aktif karbon
tiretiminde kullamilabilir. Findik kabugu, hindistan cevizi, komiir, meyve ¢ekirdegi
kabuklar1 ve odun gibi dogal kati hammaddeler aktif karbon liretiminde yaygin

olarak kullamlmaktadir.

3.2. Aktif Karbonun Tarihgesi

Aktif karbonun tarihte bilinen en eski kullanmimi M.O. 3750 yillarina aittir. Misirlilar
ve Siimerliler bronz iiretiminde bakir, ginko ve kalay cevherlerini ayirmak i¢in ve
bunun yaminda dumansiz yakit olarak aga¢ kémiiriinii kullanmiglardir. M.O. 1550

yillarina ait papiriislerinde, odun kémiiriiniin Yunanistan’da ilk olarak tip alaninda



kullanimina iliskin bilgilere rastlanmaktadir. Hipokrates (M.O. 400 civar1) odun
komiiriinii, su filtrelemek, istenmeyen tat ve kokularin giderilmesinde kullanmigtir.
Saglik alaninda, epilepsi, kolera ve sarbon gibi hastaliklarin énlenmesinde tavsiye
etmektedir. Antik dénem i¢me suyu aritimi ile ilgili olarak yapilan arastirmalar
incelendiginde, igme suyu temininde M.O. 450 yillarindan 18. yiizyila kadar devam
eden slirecte Phocnician gemileri transatlantik tizerinde igme suyu muhafaza etmek
i¢in igerisinde odun kdmiirli bulunan tahta figilarin igerisinde suyu depolamislardir.
Buna ragmen, aktif karbonun bir gaz fazi adsorbent olarak kullanimina iligkin ilk
rapor, Dr D.M. Kehl'in 1793 yilinda kangrenden kaynaklanan kokular1 azaltmada
kullandigr odun komiirli uygulamasidir. Aktif karbon {iretiminin endiistride yer
almas1 1794 yillarinda seker iretim endiistrisinde renksizlestirme amaciyla
kullanilmasindan ileri gelmektedir. Bu durum sivi fazda aktif karbon g¢aligmalarinin

basladigini bizlere gostermektedir [22].

1900 yillarda, aktif karbonun tretiminde ve aktif karbonun gelistirilmesinde iki
onemli prosesin patenti alinmustir. Ilk ticari iirtinler Eponit patenti altinda 1909
yilinda aga¢ esasli baslangic malzemesi, 1911 yilinda da turba esashi baslangi¢
malzemesi kullanilarak Avrupa'da tretilmigtir. Aktif karbonun Amerika'daki ilk
tretimi ise 1913 yilinda Westvaco Corp. tarafindan Filteher adi altinda baglangig
malzemesi olarak kagit iliretim prosesinin bir yan drliniin kullanilmasiyla

gerceklestirilmistir [22].

1.Diinya Savasi sirasinda ortaya ¢ikan ihtiyaglar nedeniyle, aktif karbonun
gelistirilmesinde 6nemli rol oynamustir. 1918 yilinda koruyucu gaz maskelerinde
kullanilmak tizere hindistan cevizi kabugundan sert ve tanecik halinde aktif karbon
tretilmigtir. Savasin ardindan aktif karbon seker pancarmmin rafine edilmesinde ve
icme suyunun saflagtinlmasinda genis bir uygulama alani bulmustur. 2. Diinya
Savasiyla birlikte Filipinler ve Hindistan kaynakli hindistan cevizi ticaretinin
kesintiye ugramasi, yerel hammadde kullanimini zorunlu kilmigtir. Bu yiizden 1940
yilinda kémiirden aktif karbon iiretimine yonelinmistir. Aktif karbonun tiretimindeki
ve kullammmindaki gelismeler neticesinde geri doniisimili yapilabilecek {irlin

ihtiyacina ve gevre kirliliginin engellenmesi amacina uygun olarak ilerlemistir[23].




3.3. Aktif Karbonun Genel Ozellikleri

Aktif karbonlarin temel bileseni karbondur ve genellikle %85-95 arasinda
degismektedir. Bununla birlikte hidrojen, azot, kiikiirt ve oksijen gibi diger
elementleri de igermektedirler. Bu heteroatomlar ham materyalin kaynagindan,
farkli aktif karbon hazirlama yontemlerinden ve karbonun aktivasyonuna bagl

olarak meydana gelmektedir [24].

Aktif karbonlar karbonizasyon prosesi boyunca olugsmaya baslayan mikrokristal
yapilara sahiptirler. Fakat, aktif karbonlarin mikrokristal yapilart katmanlar arasi
uzaklik bakimindan grafitinkinden farklidir. Bu uzaklik grafitte 0,335 nm iken
aktif karbonda 0,34 ile 0,35 nm arasinda degismektedir. Ayrica mikrokristalin
katmanlarin konumu agisindan da aktif karbon grafitten farklhidir. Aktif karbonda
mikrokristalin katmanlar1 grafitinkine gére daha az diizenlidir. Biscoe ve Warren
tarafindan bu yapmin turbostatik yapr olarak adlandirilmasi Onerilmigtir.
Mikrokristalin yapisindaki bulunan bu diizensizlik hidrojen ve oksijen gibi
heteroatomlarin varhigindan ve kafes yapisindaki bosluk gibi kusurlardan
kaynaklanmaktadir. Grafitin ve aktif karbonun ii¢ boyutlu yapilar1 Sekil 3.1. (a) ve
(b) ‘de gosterilmistir [25].

Sekil 3.1. (a) Grafitin ve (b) aktif karbonun ti¢ boyutlu yapisi




3.3.1. Aktif karbonun kristal ve kimyasal yapisi

Karbon atomuna ait dogada bulunan 3 izotopunun ("'C,"2C,"*C) haricinde 3 tanede
allotropu bulunmaktadir (kémiir, elmas, grafit). Elmasta yapisinda bulunan her bir
karbon atomu dort komsu atoma bagli, grafit yapisinda ise ii¢ komsu atoma bagl
durumdadir. Grafit, karbonun yari metal modifikasyonudur. Grafit katmanh bir
yapiya sahiptir. Grafitte her bir karbon atomu li¢ elektronu tabaka iizerinde bag
yaparken dordiincii elektron serbest bir sekilde hareket edebilmektedir. Bundan
dolay: karbon atomlarinin arasinda zayif bir bag bulunur ve bu tabakalar birbirinin
tizerinden kolay bir sekilde kayabilirler. Bu durum grafitin yumusak bir madde
olmasina yol agar. Grafit, tabaka yapisindaki molekiillerden meydana gelmektedir.
Altigen seklindeki tabakalar Van der Waals baglar1 ile birbirine baglanmistir. Bu
tabakalar arasindaki uzakhkta 3,4 A’dur. Aktif karbonun yapis1 da grafitteki gibi
tabakalar halindedir. Tabakalar uzaklik ise 3-3,5 A kadardir [26-28].

Aktif karbon, grafit yapisina goére daha diizensizdir. Aktivasyon iglemi siiresince
kristallerin yiizeyinde bulunan karbon baglarina ait diizenli dizilisi bozulmaktadir.
Yapiya ait bu dizilisi aktivasyon ve karbonizasyon sicakliklarinin bir islevidir.
Hegzagonal karbon halkalari, rastgele siralanmis, birtakim molekiil kirilmalarina
ugramis, biri digeri ile dogrudan iliskisi olan grafit kristallerinden tesekkiil
etmektedir. Bu sebeple yapinin tamami oldukg¢a diizensiz bir haldedir ve “turbo ince
yapili” olarak agiklanmaktadir. Aktif karbonlarin yiiksek mertebeden yapisal
bozukluklari nedeni ile diizlemsel tabakalarin koselerinde bulunan karbon
atomlarinin olduk¢a fazla tepkime ihtimali bulunmaktadir. Sonugta, genel olarak
kink grafitik halka sistemlerinin kenarlarinda dizilmis olan ve yapisinda oksijen

iceren organik fonksiyonel gruplar karbonun yiizeyinde bulunmaktadirlar [29].

Aktif karbonun kimyasal yapisi, X-Ray analizi ile incelendiginde grafit yapili kiigiik
kristallerden olustugu goézlemlenmistir. Yapidaki kristaller, 0,7-1,1 nm kalinhiginda
ve 2-2,25 nm genisliginde bulunmaktadir. Bu yapi, grafitte gézlenmekte olan yapiya

gore fazlasiyla kiigtiktiir [30].
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Aktif karbon yapisindaki basit grafitik kristaller, kose ve uglarda bulunabilecek
yiizey gruplarimin kimyasal yapidaki organik kismini olusturmaktadirlar. Yiizey
gruplarina bagli olan hidrojen ve oksijen varligimn aktif karbon lizerine etkisi
bulunmaktadir. Karbonun hava ile temas etmesi halinde, oksijen ile bir bag yapar.
Basit kristal yap1 diizeninde hidrojen ve oksijenin rolii buytiktiir. Aktivasyon siiresi
ve sicakliin hammadde yapisindan bagimsiz olarak mikro yap: lizerinde etkisi
bulunmaktadir. Aktivasyon ve karbonizasyon siiresi boyunca yiiksek sicakliklarda

biiyiik bir C/H oranmi saglanmaktadir [30].

Aktif karbonlar kullamlan baslangi¢ maddesine gore %1-20 arasinda mineral madde
icerebilmektedir. Aktif karbonda mineral madde igerigini alliminatlar, eser
miktardaki bakir, ¢inko, demir, kalsiyum, kursun, magnezyum, potasyum, sodyum,
vanadyum ve silikatlar gibi inorganik maddeler olusturmaktadir. Gazlardan ve
¢ozeltilerden elektrolitlerin ve elektrolit olmayan bilesenlerin adsorpsiyonunda, aktif
karbon yapisinda bulunan mineral maddeye ait igerik rol oynamaktadir. Yapida
bulunabilen kalsiyum, demir ve diger alkali bilesikler, su buhar1 ile yapilan
aktivasyon siiresince katalizor olarak rol oynamaktadir. Sodyum ve potasyumun
hidroksitleri ve karbonatlar, dar ve uzun sekilli mikrogézeneklerin olusumunu
artirirlar. Ayrica, toprak alkali bilesikleri metalik graniillerin kanallagmas: 6zelligi ile

mezog6zenek olusumunu zenginlesmesini sagladig: bilinmektedir [31].

3.3.2. Aktif karbonun yiizey alam

Aktif karbonun en 6nemli fiziksel 6zelligi yilizey alanidir. Aktif karbonun ylizey alani
BET (Brunauer-Emmet-Teller) yontemi ile belirlenir [32]. BET yo6nteminde
adsorplanan madde olarak genellikle azot ya da helyum gazlar1 kullanilmaktadir.
BET, gazlarin kati malzemelerin yiizeylerine fiziksel adsorpsiyon karakteristigini
kullanarak yiizey alami hakkinda bilgi veren bir metot olmasinin yaninda, gazin bir
kat1 yiizeyinde tek katmanli fiziksel adsorpsiyonunu prensip olarak almaktadir.
Farkli basinglardaki kati1 6rnek yiizeyine adsorbe olan gaz karigimi miktarlarindan

sonuca gidilmektedir [33].
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3.4. Aktif Karbon Uretilmesi

Findik kabugu, odun ve meyve ¢ekirdekleri gibi dogal hammaddelere ilaveten,
polimer bazli sentetik hammaddeler gibi karbon igeren tiim maddeler aktif karbon
tretiminde kullanilabilmektedir. Baglangi¢ malzemesinin seg¢imi, ucuzluguna,
safligina ve kolay elde edilebilmesine baglidir. Kolay elde edilebilen, diisiik
maliyetli, yeterli miktarda karbon iceren her madde, aktif karbona ait hammadde

olarak kullanilabilmektedir. Kullanilacak olan hammaddenin;

- Uretilen aktif karbon veriminin uygun olmasi,

- Inorganik madde miktarimin az olmasi,

- Kolay elde edilebilir ve diigiik maliyete sahip olmasi,

- Uzun sure depolanabilmesi ve bu siire¢te bozulmamasi,

- Kolay aktive edilme sartlarin1 saglamasi gerekmektedir.

Aktif karbon iiretimi esnasinda, karbon ihtiva etmeyen kisimlarin uzaklastirilmasi
esnasinda karbon ihtiva eden malzemenin bir kismi okside olmakta ve
uzaklagsmaktadir. Bu islem neticesinde yeni baglar olusur ve gdzenek miktari yiiksek
olan bir yap1 elde edilmektedir. Gliniimiizdeki iretim metotlarinda yabanci
maddelerin uzaklastirilmasi, bolgesel oksidasyonlar ve karbonizasyon yeterli
kalmamakla birlikte, son {iriin eldesi i¢in farkli aktivasyon yo6ntemlerine de ihtiyag
duyulmaktadir. Aktif karbon, tiretim prosesi kimyasal ve fiziksel aktivasyon olmak

izere iki sekildedir.

Genel olarak tiretim prosesi asagidaki adimlar: igermektedir:

- Yapidaki fazla miktardaki suyun uzaklastirilmasi (dehidratasyon).

- Organik maddelerin elementel karbona déniistiiriilmesi, karbon igermeyen
partikiillerden arindirilmasi (karbonizasyon).

- Aktivasyon metotlar1 ile porlarin genisletilmesi ve yiizey fonksiyonel

gruplarini gelistirilmesi [34].
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Aktif karbon iretimi igin ¢inko kloriir (ZnCl,), fosforik asit (H3POg), potasyum
hidroksit (KOH) ve sodyum hidroksit (NaOH) gibi ¢ok ¢esitli aktivasyon
kimyasallar1 kullanilabilir [35]. Sekil 3.2.’de tarimsal atiklardan elde edilen aktif

karbonun {iretim prosesi gériilmektedir.

HAM MATERYAL

(Tarimsal atiklar)

Kimyasal
Aktivasyon

Kimyasal Maddelerle Karigim

(H;PO,, KOH, NaOH,ZnCl)

Aktivasyon

(450-900°C, N,)

Yikama ve
Kurutma

Fiziksel
Aktivasyon

Karbonizasyon

(600-900°C, Ny/Ar)

Aktivasyon

(600-1200°C, CO;, O,, H,0)

Yikama ve
Kurutma

[ Elekten Gegirme ]

[ Son Depolama ]

Sekil 3.2. Aktif karbon tiretim prosesi
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3.4.1. Fiziksel aktivasyon

Ham materyal ilk olarak karbonizasyon denilen 1s1l islemden gegirilir.
Karbonizasyon islemi goézenek boyutu kiigiik olan karbon igeren bir iiriiniin
olugsmasini saglar. Sonrasinda inert bir gaz ortaminda ve 800-1100°C sicaklik
araliginda aktivasyon yoluyla gergeklestirilir. Baglangicta karbonizasyon ile
olusturulmakta olan ara materyal, su-gaz reaksiyonu ile birlikte gaz fazina

dontistiiriilerek var olan gozenekler genisletilir ve sayilar artirihir [36).

Fiziksel aktivasyonun kimyasal aktivasyonla Kkarsilastirildigi bir ¢aligmada da
hindistan cevizi kabugunun fiziksel aktivasyonu i¢in CO,, kimyasal aktivasyonu
i¢in ise H3PO4 ve ZnCl; kullamlmistir. Bu ¢alismada da fiziksel aktivasyonun daha

az gozenek olusturdugu tespit edilmistir [37].

3.4.2. Kimyasal aktivasyon

Kimyasal aktivasyon igin ilk olarak aktivasyon kimyasalinin hammaddeye
emdirilmesi islemi gerceklestirilir. Emdirme islemi, kullamilan hammadde veya
kimyasal gibi degiskenlere bagli olarak 24 saate kadar siirebilmektedir. Sicaklik ve
uygulama siiresi diginda, hammaddeye uygulanan kimyasalin oran1 da 6nemli bir
parametredir. Malzemede kalan kimyasah uzaklastirmak i¢in, asit veya baz ve distile

suyla yikama islemi yapilir [38].

Kimyasal aktivasyon islemlerinde, ZnCl,, NaCl, Na,CO3, K,CO;, KOH, NaOH,
Al O3, H3PO,4, Hy,SO4, NH4CI gibi gok ¢esitli aktiflestirici maddeler gesitli sartlarda
uygulanmaktadir. 1970'lerden beri kimyasal aktivasyonda kullanilan en yaygin
kimyasal aktivasyon ¢inko Kkloriir ile yapilan prosestir. Cinko kloriir baslangi¢
maddesine sulu ¢ozelti halinde eklenmekte ve diigiik bir sicaklikta karigtirma
islemine tabi tutulmaktadir. Kanisim kurutulup, tiip firn igerisinde 600-700°C’ye
kadar isitilmakta ve elde edilen iiriin, asit ve su ile yikanip ¢inko tuzlari geri
alinmaktadir. Baz1 durumlarda, daha ince gézenekler elde etmek igin kimyasal

aktivasyonu takiben buhar prosesin ekonomikligi biiyiik oranda ¢inko kloriiriin geri




14

donlisim verimine baglidir. Bununla birlikte aktiflestirici kimyasalin geri
kazaniminin maliyeti yiiksektir. Siilfiirik asitle aktivasyon, iyon degisimi 6zelligine
sahip Uriin verirken, potasyum siilfit pek ¢ok kaba ve ince goézenekli iiriin
vermektedir [31]. Siilfiirik asit gliglii bir dehidratasyon maddesi olup, organik
bilesiklerin degradasyonu ile elementer karbonu agiga ¢ikarmaktadir [39]. Tablo

3.1.’de diistik maliyetli hammaddelerin kimyasal aktiflestirme sartlar1 gésterilmigtir.

Tablo 3.1. Diisiik maliyetli hammaddelerin kimyasal aktiflestirme sartlar

Hammadde Aktiflestirici Aktiflestirme Sartlari Kaynak
Mese Palamudu ZnCl, 300-600°C / 15-60 dak [40]
Hurma Cekirdegi K,CO, 600-1000°C / 120 dak [41]
Yag Palmiyesi H;PO, 600°C / 120 dak/ N, gazi [42]
Cekirdegi KOH
Pamuk Sapi1 H;PO, 500-800°C / 120 dak/ N, gazi [13]
Odun Pargaciklari [(NH4) HPO, ] 300-500°C / N, gaz1 [43]
Cassava Kabugu KOH 450-750°C /180-60 dak/ N, gazt [44]
Atik Gazete K,CO;, Rb,COs, 700-950°C /60-360 dak/ N, gazi
Cs,CO;5 700-950°C /60-360 dak/ N, gazi [45]
700-950°C /60-360 dak/ N, gaz
Piring Kabugu ve ZnCl, 400-800°C /30-60 dak/ N, gazi [46]
Posasi NaOH
Misir KOH 500-700°C /30-120 dak/ N, gazi [47}
Zeytin Kiispesi HCI/HNO; 18-21°C/ 24 sa [48]
H,S0, 80°C/12sa
Bentonit H,S0O, 90°C /30 dak [49]
3.5. Adsorpsiyon

Adsorpsiyon, bir maddenin baska bir madde yiizeyinde ya da iki faz arasinda

bulunan ara ylizeydeki konsantrasyonunun artmasi veya molekiillerin, temas

ettikleri yiizeydeki c¢ekme kuvvetlerinine o ylizeyle birlesmesi seklinde
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tanimlanmir. Proses, fazlardan birindeki bir maddenin (¢6zeltideki molekiil) baska
bir fazdaki maddenin (kati faz) yiizeyinde tutunarak ayrilmasidir. Bu sekliyle
absorpsiyondan ayrilmaktadir. Biyolojik, fiziksel, ve kimyasal sistemlerde
adsorpsiyon tercih edilmektedir ve ozellikle endiistride su ve atik sularin
aritilmasi isleminde yaygin bir sekilde kullaniimaktadir. Adsorbat molekiilii
adsorbent yiizeyine zayif veya kuvvetli bir sekilde tutunabilir. Bu durumda

kimyasal ve fiziksel adsorpsiyondan s6z edilebilir [50].

3.5.1. Fiziksel adsorpsiyon

Fiziksel adsorpsiyonda, adsorbat ile adsorban arasinda bir Van der Waals etkilesimi
vardir. Van der Waals etkilesimleri uzaktan etkili olup zayif etkilesimlerdir. Bir
tanecik fiziksel olarak adsorplandiginda salinan enerji, yaklasik olarak yogunlagsma
entalpisi kadardir. Béyle kiigiik enerjiler, orgii titresimleri halinde adsorplanabilirler
ve termik hareket seklinde dagitilirlar. Yiizey boyunca ¢arpip ziplayan bir molekiil,
enerjisini giderek kaybedecek ve sonunda tutunma olarak tamimlanan bir islemle

ylizeye baglanacaktir [51].

3.5.2. Kimyasal adsorpsiyon

Kimyasal adsorpsiyonda, molekiiller veya atomlar genellikle bir kovalent bag
olusumuyla yiizeye adsorplanirlar ve adsorbat ylizeyinde koordinasyon sayilarim
maksimuma ¢ikaracak yerler bulmaya ¢alisirlar. Yiizeyle en yakin adsorplanmig
atom arasindaki uzaklik, kimyasal adsorpsiyon igin tipik olarak fiziksel
adsorpsiyondan daha kisadir [51]. Tablo 3.2.°de fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon

arasindaki farklar gosterilmistir.
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Tablo 3.2. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon arasindaki farklar [52].

Parametre

Kimyasal adsorpsiyon

Fiziksel adsorpsiyon

Bag kuvvetleri

Kaplama
Adsorplayict

Adsorplanan

Tersinirlik

Hiz

Sicakligin etkisi

Entalpi etkisi

Adsorpsiyon galigmalarinin

Molekiiller iginde
Tek tabaka
Bazi kat1 maddeler

Kimyasal reaktifler

Tersinir veya tersinmez

Sicakliga bagh olarak hizli ve

yavas
Kompleks

Ekzotermik reaksiyon 1silar1

mertebesinde

Aktif yiizey alan1 ve reaksiyon

Molekiiller arasinda
Cok tabaka
Tiim kati maddeler

Kritik sicakligin altindaki tiim

gazlar

Tersinir

Hizh ve diftizyonla limitli

Sicakliklar azalir

Ekzotermik buharlagma 1silari

mertebesinde

Spesifik yiizey alam ve gbzenek

kullanimi kinetiginin tayini boyut dagilimmnin tayini
3.6. Metilen Mavisi
Metilen mavisi (MM), kimyasal formilii, C;¢HisCiN3S.3H,O — (3,7-

bis(dimetilamino)-fenazotiyonyum kloriir) olan,

suda (4g/L),

etanolde ve

kloroformda kolay ¢oziinen, suyu kuvvetle tutma 6zelligi olan koyu mavi renkte bir
boyarmaddedir. MM boyarmadde olarak sinir dokusunu ve difteri bakteri
hiicrelerini boyamak i¢in kullanilir. Ayrica, pamugu saf mavi tona boyamak i¢in de

kullanilabilir [53].

Tablo 3.3.’de metilen mavisinin fiziksel 6zellikleri verilmistir.

Tablo 3.3. Metilen mavisinin fiziksel 6zellikleri [54]

Siniflandirma numarasi 52015

Suda ¢oziiniirlitk %3,55
Alkolde ¢6ziiniirlik %1,48
Amax 665 nm
Molekiil agirlig: 373,9 g mol™
Boya grubu Tiyazin
Iyonizasyon Asidik
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3.7. Ultraviyole Isinlari

Isik, dalgaboylar1 seklinde ilerleyen bir elektromanyetik radyasyondur . Isik enerji
akisi olarak diisiiniilebilir. Bu enerjinin miktar1 ise 15181 dalgaboyu ve frekansina
baghdir. Farkli dalgaboyu ve frekanstaki isiklarin yer aldifi spektruma
“elektromanyetik spektrum” denilmektedir. Insan gozii bu spektrumdaki 400 nm ile
700 nm dalgaboyu arasindaki 1siklar1 gorebilmektedir. Bu kisim “goriiniir 151k™ diye
adlandirilmaktadir. UV 1sinlan elektromanyetik spektrumun goriiniir 1siktan daha
kisa dalgaboylu (daha yiiksek enerjili) kismimi olusturur. UV 1sinlarinin dalgaboyu
100 ile 400 nm arasinda degismektedir. 100-200 nm arasindaki UV iginlari ise tiim
maddeler tarafindan absorbe edilebildiginden ve sadece vakum altinda

yayilabildiginden “vakum UV” olarak ifade edilmektedir [55,56].




BOLUM 4. GUMUS

4.1. Giimiis

Glimiis, atom numarasi 47, elektron dagilimi Kr 4d" 55!, atom agirhigr 107,868
g/mol, erime noktas1 960,8°C, kaynama noktas1 1950°C, yiikseltgenme basamagi +1,

+2, +3 olan bir metaldir [57].

Glimiis saf havada ve suda kararli1 bir yap1 gostermesine karsin, yiilksek oranda
hidrojen, ozon, siilfiir ya da siilfiir igeren hava ile temas etmesi halinde hizlica
kararir. Giimiisiin ¢ok yonlii kullanim alanlarina sahip olmasindan 6&tiirti degerli bir
elementtir. Gumiiglin altina nazaran daha agir olmasi ve doviilebilmesi, dis
dolgularinda da kullanim alam bulmaktadir. Bunun yani sira gériiniir 15181 yansitan

aynalarda iyi bir kaplama saglamaktadir [58].

Giimiig, kursun ve civa gibi antibakteriyel metallerin aksine insan viicuduna toksik
etki yapmaz. Yine bu metallerin aksine sinir sistemine zarar verme veya kansere
neden olma gibi olumsuz etkileri olmamaktadir. Giinliikk yasamin igerisinde yer alan
glimilis para, tabak, catal, bicak kullaniminin saghk a¢isindan giivenli olmasi,
biyolojik olarak tamamen inert olmasi nedeniyle yutulsa dahi dokular tarafindan

absorblanmadan viicudu terk ederler [59].
4.2. Giimiis Nanopartikiiller

Giimiigiin  binlerce yil 6nce Cin ve Hindistan’da tip alaninda kullanildig:

bilinmektedir. Baslangigta giimiis su kaplarinda tibbi amaglar dogrultusunda

belgelenmistir [60].
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Giimis nanopartikiiller (AgNP) yaygin olarak foto duyarli bilesenler olarak
kullanilabilmektedir. Raman spektroskopisinde ve kimyasal analizlerde yiiksek
elektrik iletkenligi, farkli optik ozellikleri ve antibakteriyel 6zellikleri sayesinde
kullanilabilmektedirler. Ayrica, goriiniir aralikta Kkarakteristik absorpsiyonun
maksimumu kolayca algilanir. Antibiyotiklerin kesfedilmesinden &nce giimiis bir
antimikrobiyal ajan olarak kullamlmistir. Antibiyotiklerin aksine giimiis tiim
bakterilere kars: antibakteriyel etki gostermistir. AgNP nanometre 6l¢eginde yiiksek
bir spesifik yiizey alanina sahiptir, bu yiizden de bunlarin kirletici giderimi igin essiz

bir absorban olarak kullamilabilir oldugu diisiiniilmektedir [14,61,62].

AgNP bagh olarak gelisen, gesitli uygulamalarda kullanilabilecek, antibakteriyel
ozellikleri ve yiiksek elektrik iletkenligi ve farkh optik 6zellikteki nanomalzemeleri
kullanilir [63]. Nanometre Slgeginde AgNP yiiksek ol¢iide reaktif tiirlerden dolayi
yiiksek bir ylizey alanina sahiptir. Béylece, giimiis bir¢ok antibakteriyel uygulama
i¢in bir konu olmustur [63,64]. AgNP serbest Ag' iyonlan ile ortaya ¢ikan DNA
replikasyonu inaktivasyonu ile elde edilen DNA fosfor pargalar1 ya da kiikiirt igeren
proteinlerle reaksiyona girebilen enzim fonksiyonlarini baskilamaktadir. Birgok
yaklasim, kimyasal indirgeme[15], lazer ablasyon[65], gama 1$1m[66], elektron
1iginlama [67], Inorganik ve organik indirgeyici maddeler ile kimyasal indirgeme
[68], fotokimyasal yo6ntem [69], mikrodalga isleme [70], su ve etilen glikol Ag
oksalat termal bozunma[71], sonoelektrokimyasal yontemi [72] ¢esitli sekil ve
boyutlarda AgNP elde etmek lizere gelistirilmistir. Bu yontemlerin baslica
dezavantajlarindan biri, son iiriinlerde, beklenmedik toksik iyonlarmin varligidir.
Uriinde toksik iyonlar gogunlukla nitrat ve tiyosiilfat olarak giimiis Snciisiiniin

iyonlari vardir. Iyi bir giimiis onciisii giimiis asetat kullanilabilir [14].
4.3. Sol-jel Yontemi
Sol-jel prosesi, yumusak kimya olarak da isimlendirilen bir yontemdir. Bu yontem,

bir sol ya da jeli orta basamak olarak kullanarak, ¢ozeltiden kati bir materyalin

konvensiyonel hazirlama metotlarina nazaran daha diisiik sicakliklarda hazirlanir. Bu

yontemde kolloidal siispansiyonun olusumuyla inorganik matrislerin elde edilmesi ve
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bununla beraber bir grup jelin olusumu igin soliin jellesmesi ve kurutma iglemi

sonrasinda jelin kuru jel haline doniigmesinden ibarettir [73-76].

Sol-jel prosesi etanol gibi uygun bir ¢oziicii igerisinde, katalizor bulunan ya da
katalizér bulunmayan bir ortamda, tetra n-butil titanat gibi bir metal-organik
baslaticinin kondenzasyonu ve hidrolizini igerir [77,78]. Sol-jel yonteminde kati
materyal sentezlenmesi genel olarak yas kimya reaksiyonlarindan ibarettir. Sol-jel
kimyast, hidroliz ve kondenzasyon reaksiyonlariyla oksit agda bulunan molekiiler &n
baslaticilarin doniisimiine dayanmaktadir [73,79]. Jellesme islemi, ¢6zelti hacminin
tamamini kapsayacak bir ag olusturmak igin biiyliyen polimer aglarnin bir araya
gelmesi sonucunda olugur. Bu jellesme noktasinda, viskozitesi ve elastik modiilii
giderek artmaktadir. Daha sonra jel, kuru jelin olusmasi saglamak amaciyla
buharlastirilmasiyla veya aerogel olusturmak amaciyla stiper kritik akiskan

ekstraksiyonuyla kurutulabilir [74,76,78,80].

Sol-jel metodu, laboratuvar sartlarinda uygulanabilen bagarili bir metot olmakla

birlikte biiylik 6lgekli tiretimlerde kullanimi giinden giine artis gostermektedir [81].

Sol-jel yontemi genel itibariyle agsagidaki temel basamaklardan olusur:
1. On baslaticinin hidroliz olmasi

2. Sol-jel aktif tiirlerinin su veya alkol kondenzasyonu

3. Jellesme

4. Yaslanma

5. Kurutma

6. Yiiksek sicaklikta muamele

Sol-jel prosesi sirasindaki genel kimyasal reaksiyonlar, elverigli tasarim meydana
getirilmesi ve kararli fazin iiretiminde ilk materyalden son materyale kadar siireg

boyunca kontrole olanak sagladigindan 6nemi biiytktiir [82].

Sol-jel prosesi, nanoboyutta malzeme sentezinde kullamilan en kullanigh
yontemlerden biridir. Sentez sicakhigimin diigiikliigli, kolay ekipmanlar kullamimasi,

ince film iiretilebilirligi gibi pek ¢ok sebepten &tiirii alternatif bir sentez metodudur.
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Bu proses ozellikle ince film depozisyonu i¢in olduk¢a kullanighdir. Sol-jel metodu
farkls sekillerde ve genis yiizeyli materyalleri kaplama yetenedine sahip olmasinin
yaninda pahali donanim kullanmadan elde edilen ¢ozeltilerin homojenligini ve

konsantrasyonunu kolay bir sekilde kontrol altinda tutabilmektedir [83].




BOLUM 5. MATERYAL VE METOT

5.1. Hammadde ve Hazirlanmasi

Bu ¢alismada, at kestanesi kabuklari Sakarya ili ve ¢evresinden temin edilmistir. Bu
calismada kullanilan at kestanesi dis kabuklari oda sicakliginda kurutulmustur.
Kurutulan kabuklar ¢giitiilerek kabuklarin boyutunun 1-4 mm aralifinda boyutlara
getirilmistir. Uygun boyuta getirilen kabuklar agzi kapali kaplarda hava almayacak

sekilde muhafaza edilmistir.

5.2. Kullanilan Kimyasal Maddeler ve Cihazlar

Kimyasal aktivasyon isleminde H3PO4 kullamlmistir. Giimiis baglama islemieri
sirasinda AgNQO3;, Na3Ct, dimetilaminoetanol (DMEA) kullanilmistir. Elde edilmis
olan aktif karbon numuneleri etanol ile yikanmustir. Iyot miktan tayini i¢in iyot, MM
adsorpsiyonu i¢in MM kullanilmigtir. Sodyum Tiyosiilfat Pentahidrat, Potasyum
Iyodiir ve nisasta kullanilmistir. Kullamilan tiim kimyasallarin markasi Merck’tir.
MM’nin stok olarak sulu ¢o6zeltisi 1000 mg/L konsantrasyonda hazirlandi.
Calismadaki diger konsantrasyonlar bu stok ¢ozeltisinden deiyonize su ile
seyreltilerek hazirlanmigtir. MM ¢ozeltilerinin pH degeri 0,1 M HCl ve NaOH

¢ozeltileri kullanilarak ayarlandi.

Karbonizasyon islemi Sekil 5.1.de gosterilmis olan Proterm marka PTF 12/105/900
model tiip firin kullanilarak gergeklestirilmistir. Deneylerde kullanilan deiyonize su
Niive NS112 marka cihazdan elde edilmistir. Yapilan deneysel ¢alismalarin miktar
Ol¢limleri Precisa XB 220A marka hassas terazi kullanilirken, karigtirma islemlerinde
Wisestir MSH-20A ve IKA RCT Classic marka magnetik karstiricilar ile

gerceklestirilmistir.  Kurutma iglemleri Mido/2/AL marka etiiv ve Heraeus
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Vacutherm marka vakumlu etiiv yardimi ile gergeklestirilmistir. Kimyasal yas
analizler ve kiil tayinleri Niive MF 100 marka firin ile yapilmistir. Proterm marka tiip
firn kullanilarak, deneysel ¢alismalardaki aktif karbon {iretimi igin karbonizasyon

islemi yapilmisgtir.

Sekil 5.1. Proterm marka PTF 12/105/900 model tiip firin

Maddelerin SEM goriintiileri Jeol JSM-6060LV marka cihaz, XRD o&l¢timleri Rigaku
marka cihaz, FTIR &l¢iimleri SHIMADZU IR Prestige marka cihaz, MM miktar1 UV
HITACHI U-2900 Spectrophoto Meter marka cihaz ile gergeklestirilmistir.

Elde edilen iriinlerin BET yiizey alanm1 6lglimleri Bilecik Seyh Edebali
Universitesi'nde MICROMERITIC markali ASAP 2020 model BET cihaz1 ile
yaptirilmistir. BET yiizey alani, yiizey alani ve gbzenek boyutu analizdrii ile (Gemini

Model 2380) N, adsorpsiyon verileri kullanilarak tespit edilmistir.

At kestanesi dis kabugu ve aktif karbonlarin igerdigi azot, hidrojen, oksijen ve
karbon miktarlarinin belirlenmesi i¢in uygulanan elementel analiz 6l¢timleri Bilecik
Seyh Edebali Universitesi'nde LECO markali CHNS 628 model elementel analiz

cihazi ile yaptirilmagtir. pH dlgiimleri Mettler Toledo marka pH metre ile yapilmugtir.
5.3. Aktif Karbonun Hazirlanmasi
Deneysel ¢aligmalardaki aktif karbon iiretimi aktivasyon ve karbonizasyon olmak

lizere iki asamada gerceklestirilmistir. Bu g¢aligmada at kestanesi kabuklarini aktive

edebilmek i¢in %85’lik (w/v) H3PO4 kullanilmistir. Emdirme iglemleri i¢in 1000 mL
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%50°’lik H3PO4 c¢o6zeltisi hazirlanmis ve emdirme islemleri bu ¢o6zelti ile
gerceklestirilmistir. Kullanilan at kestanesi kabuklar1 kurutulup 6giitiildiikten sonra
fosforik asit ¢6zeltisiyle aktiflestirilmistir. Aktiflestirme islemi i¢in igerisinde 10 g
ogilitiilmis at kestanesi kabugu bulunan 250 mL’lik bir erlene (10, 20, 30 mL) gibi
farkli miktarlardaki fosforik asit ¢ozeltisi ilave edilmistir. Deneylerde kullamlan at
kestanesi kabugu ve fosforik asit ¢ozeltisinin emdirme oranm1 (AKK (g)/ H3PO4 (mL))
1/1, 1/2 ve 1/3 olacak sekilde belirlenmistir. AKK ve fosforik asitin iyi bir gekilde
temas etmesi i¢in manyetik karistiricida 70°C sicaklik altinda 2 saat karigtirilarak
emdirilmesi saglanmigtir. Karistirma isleminin devaminda karisim mavi siizgeg
kagidiyla stiziilerek fosforik asit emdirilmis olan kati 6rnekler karisimdan ayrilmig ve

105°C sicakliktaki etiivde 24 saat boyunca kurutulmustur.

Fosforik asitle aktiflestirilen 6rnekler farkli sicakliklarda (500, 600 ve 700°C) azot
gaz1 ortaminda karbonizasyon islemine tabi tutulmustur. Hazirlanan 6rnekler tiip
firin igerisine yerlestirilmis ve sicakligi (500, 600 ve 700°C) 1 saat siire ile azot gazi
akiminda (150 mL/dk) karbonize edilmistir. Karbonizasyon sicakligi maksimum
degere ulagtiktan sonra 6rnek bir saat daha bu sicaklikta bekletilmistir. Bu siire
sonunda sistem oda sicakligina kadar sogumaya birakilmigtir. Etiivde kurutulan
omekler karakterizasyon asamalarinda kullamlmak t{izere kapali siselerde

saklanmagtir.

S.4. Hazirlanan Aktif Karbonun Karakterizasyonu

Uretilen aktif karbon BET yiizey alam, mikrogézenek ve mezogdzenek biiyiiklgii
dagilimm belirlemek {izere 77 K sicaklikta N, adsorpsiyonu ile karakterize
edilmigtir. Aktif karbon ornekleri 300°C sicaklikta 3 saat siire ile vakum altinda
tutularak analize hazir hale getirilmistir. BET yiizey alani, yiizey alan1 ve g6zenek
boyutu analizorii ile (Gemini Model 2380) N, adsorpsiyon verileri kullanilarak tespit
edilmistir. N, molekiillerinin tek tabaka ortiisii (0-0,3) basing aralifinda
tamamlandig1 varsayilir. Orneklerin yiizey alanlar1t BET modeline gore, yiizey alani

hesaplanmigtir (Denklem 5.1). Toplam gézenek hacimleri bagil basincin yaklasik 1°e

esit oldugu noktadan hesaplanmistir. Bu noktada tiim gézeneklerin dolu oldugu kabul
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edilmektedir. Toplam goézenek hacminden mezo gozenek hacimleri ¢ikartilarak

mikro gézenek hacimleri hesaplanmistir [10,84].
A=n,a,L (5.1)

N : Mol Olarak Tek Tabaka Kapasitesi
L : Avogadro sabiti

am : Adsorplanan bir molekiiliin kapladig1 alan (mz)

Bu deger N, i¢in 0,162 nm?>’dir [84].
5.5. Iyot Sayisi Tayini

Iyot sayis1 en temel degiskenlerden biridir ve aktif karbonun performansimi ayirt
etmede kullanilir. Mikro gézenek igeriginin ve aktiflik seviyesinin (yiiksek deger
yiiksek aktivasyon derecesini gosterir) bir belirtisidir [85]. Iyot sayist tayini, dzellikle
aktif karbonlarin adsorpsiyon kapasitelerini belirlemede kullamlan 6nemli
testlerdendir. Aktif karbonlarin kii¢iik molekiilleri adsorplama yetenegi ve bunun
yaninda goézenekliligin bir gostergesi olmasi bize ylizey alani hakkinda bilgi

vermektedir [86].

Bu c¢alismada elde edilen aktif karbonlarin adsorpsiyon 6zelliklerinin
belirlenmesinde iyot sayisi tayini ASTM D 4607-86 standartina gére yapilmigtir.
Adsorbe edilen iyot miktarini tespit etmek igin 0,05 g aktif karbon 10 mL 0,1 N iyot
¢ozeltisi 30 sn kangtirilmig ve sonrasinda mavi stizgeg kagidi ile sliziilmiistiir. Elde
edilen siiziintiden 25 mL alinarak erlene konulmustur. Daha sonra 0,1 N
Na;S,03.5H,0 ¢ozeltisi ile agik sar1 renk elde edilene kadar titre edilmistir. 2 mL
nisasta ¢6zeltisi renksiz ¢ozelti elde edilinceye kadar damla damla eklenmistir.

Iyotun sayis1 asagidaki esitlik kullanilarak hesaplanmustir (Denklem 5.2) [87].

[SX(IZ,GS‘JX(IO)

[(12,69)x(10)]- -
* (5.2)

I=F

w

[: Adsorplanan iyot sayist (mg/g)
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F: Iyot sayis1 i¢in diizeltme faktorii
S: Titrasyonda harcanan sodyum tiyosiilfat miktar: (mL)
V: Kullanilan siiziintii miktar: (mL)

w: Kullanilan aktif karbon miktar1 (g)’dir.
S.6. Sulu Cézeltiden Metilen Mavisi Adsorpsiyonu

MM adsorpsiyonu mezo gézenek yapi 6l¢iisiidiir. Bu Sl¢iilen deger genel olarak 15
A’un tizerindeki gozeneklerin yiizey alanmin belirlenme amaciyla kullanilr.
Adsorplanan MM molekiillerinin mg cinsinden degerini vermekte olup aktif karbona
ait biyiik molekiiler yapilari adsorplama Kkapasitesini gostermektedir. Belirlenen
kosullarda iiretilen yiiksek yiizey alamna sahip (982 m?/g) gozenekli katiya, MM nin

adsorpsiyonu incelenmigtir.

Bu c¢alismada elde edilen aktif karbonlarin sulu ¢6zeltiden MM adsorplama

ozellikleri i¢in 1000 ppm MM stok ¢6zeltisi hazirlanmastir.

MM adsorpsiyonu gergeklestirilirken 0,1 g aktif karbon 1000 mg/L
konsantrasyonunda 100 ml. MM ¢ozeltisi ile 24 saat kanstirilmistir. MM
adsorpsiyonu UV spektrometrisinde 664 nm de yapilan olgiimler kaydedilmistir.
Sulu ¢6zeltiden MM adsorpsiyonu miktar1 asagida bulunan esitlik kullanilarak

hesaplamasi yapilmigtir (Denklem 5.3) [88].

CO_C
qe = T"’ 1% (5.3)
qc: Adsorbe edilen metilen mavisi miktar1 (mg/g)
Co: Metilen mavisi baglangi¢ konsantrasyonu (mg/L)

Ce: Olgtilen metilen mavisi miktar1 (mg/L)

w: Aktif karbon miktar1 (g)
V: Cozelti hacmi (L)’ dir.
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5.7. Nem Miktar1 Tayini

Nem miktar1 tayini i¢in, Ornekten saat camina bir miktar alinarak 150°C’ ye
ayarlanmis olan etlivde 3 saat bekletilmistir ve etiivden ¢ikarihip sogutularak
tartilmigtir. Iki tartim arasindaki fark esitleninceye kadar islem tekrar edilmistir. Aktif
karbonun nem ytizdesi asagidaki esitlik yardimiyla hesaplanmistir (Denklem 5.4)
[89].

Nem(%) = [(%Q—Z) X 100] (5.4)

gl : Ornegin baslangigtaki agirhg (g)
g2 : Ormegin firinda kurutulduktan sonraki agirhg (g)

5.8. Kiil Miktar1 Tayini

Bos bir porselen kroze kapag: ile birlikte 650'C’de bulunan firma konulmustur.
Firindan ¢ikarildiktan sonra desikator yardimi ile sogutularak, iki tartim arasindaki

fark 0,1 mg olacak sekilde islem tekrarlanarak kroze sabit tartima getirilmistir.

Krozelerin igerisine yaklastk 1 g hammadde konularak iistii kroze kapagi ile
kapatilmug ve tartilmistir. Sonrasinda érnek 150°C’de bulunan etiivde 1 saat boyunca
kurutulmugtur. Etiivden ¢ikartilan kroze kapagi kapali bir sekilde desikatorde
tartilarak, iki tartim arasindaki fark 0,1 mg olana dek devam edilmistir. Kroze, kapak
ve hammaddenin beraber tartimindan kroze ve kapagin tartimi g¢ikartilarak etiivdeki

kuru 6rnegin agirlig1 hesaplanmastir.

Krozenin igerisinde bulunan hammadde, krozenin kapagi agik bir sekilde karbon
okside oluncaya kadar 650°C’ye ayarlanmis olan firinda yakilmigtir. Yakma isleminin
sonrasinda krozenin kapagi kapali olacak sekilde desikator yardimi ile sogutma
islemi gergeklestirilmistir. Bu isleme 30 dk ara ile iki tartim arasindaki fark 0,1 mg
olana dek devam edilmistir. Kuru kiil miktarnin agirlik yiizdesi asagidaki denklem

yardimi ile hesaplanmistir (Denklem 5.5) [90].
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% Kiil = (%) x 100 (5.5)

Denkleme gore ; k1, firindaki kuru 6rnegin agirlig: (g) ve k2, kiil agirhgidir (g).
5.9. Ucucu Madde Miktar Tayini

Sabit tartima getirilmig olan kroze igerisine havada kurutulmus olan 6rnekten 1 g
tartilarak 950°C’de bulunan firina konulmustur. Kroze 7 dakika boyunca firinda
bekletilmis sonrasinda firindan ¢ikartilarak desikatérde sogutulmus ve tartilmustir.
Ornek ugucu madde miktar: asagidaki denklem yardimi ile hesaplanmistir (Denklem

5.6) [91].

ul-u2
ul

% Ugucu Madde Miktar1 = [(

) x 100] — M (5.6)

ul: drnegin baslangigtaki agirlig: (g)
u2: 6rnegin 1sitmadan sonraki agirligi (g)

M : 6rnegin nem yiizdesi

5.10. AK/Ag Karisimlarinin Hazirlanmasi

Aktif karbon pH’si 9 olacak sekilde ayarlanarak 120°C’de 12 saat boyunca geri
sogutucu yardimi ile yikanmigtir. AK/Ag karisimlarini ¢6zmek i¢in 50 mL %10°luk
HNO; ¢ozeltisi hazirlanmigtir [92]. 1g aktif karbon ig¢in 10 mL HNO; ¢6zeltisi
hazirlanarak, geri sogutucu yardimi ile 10 saat boyunca muamele edilmistir.
Sonrasinda deiyonize su ile yikanip ve 12 saat boyunca 60°C’de kurutulmustur.
Kuruyan aktif karbondan 1 g tartilir. Tartilan aktif karbonun {izerine 50 mL su ve
Tablo 5.1.’de her bir érnek i¢in verilmis degerlere gore AgNO; ilave edilerek 1 saat
stiresince oda sicakliginda kanstinlir. Karigtirildiktan sonra vakumda siiziiliir.
Stiziilen katilar bagka bir behere alinarak Tablo 5.1.’de verilen oranlarda Na;Ct

katilir. Bu karisima yine Tablo 5.1.’de verilen oranlarda DMEA ilave edilerek, 3 saat

boyunca 90-95°C’de karigtirilarak siiziiliir ve etiive konulur.
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Tablo 5.1. AK/Ag karisim oranlar

Numune kodu AgNO;(%w) Na;Ct(%w) DMEA(%w)
AK/Ag-1 0,5 0,75 0,03
AK/Ag-2 1 1,5 0,06
AK/Ag-3 2 3 0,12
AK/Ag-4 4 4,5 0,18

5.11. AK/Ag Kanisimlarinda AgNO; Miktar1 Tayini

AK/Ag kapl 6rnekler hava ortaminda 550°C sicaklikta 16 saat boyunca doner firinda
yakilir. Daha sonrasinda 6rnekler 50 mL’lik %10’luk HNOj ile ¢6ziiliir. Coziildiikten
sonra mavi siizge¢ kagidindan siiziilerek yikanir. Daha sonra analizinin yapilmasi

icin kapal1 kap igerisinde saklanur.

5.12. Elementel Analiz

Elementel analize gore, hammadde ve aktif karbonun igermis oldugu azot, hidrojen
ve karbon miktarlar1 belirlenmigtir. Elementel analizler LECO markali CHNS 628

model bir elementel analiz cihaz ile ger¢eklestirilmistir.

5.13. Yiizey Alam ve Gozenek Hacminin Olgiilmesi

BET cihazi kati1 veya toz numunelerde fiziksel adsorpsiyon yontemi ile ylizey alani
Slgtimleri, mikro, mezo ve makro gézenek boyutunu, gézenek boyut dagilimi diisiik
basinglar ve yiiksek ¢oziiniirliikte tespit edebilmektedir. Bu cihaz Branauer Emment
ve Teller teorisini kullanarak yiizey alam hesaplayabilmektedir. Hammaddenin, aktif
karbon ve AK/Ag kansimmn yiizey alam1 ve gdzenek hacmi Olgiimii
MICROMERITICS markali ASAP 2020 model bir yiizey alani Olger ile
gerceklestirilmistir.
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5.14. Desorpsiyon Calismalarn

Elde etmis oldugumuz aktif karbonlarin yiizeyinde tutunmus olan MM’ni geri
kazanmak ve adsorpsiyon mekanizmasina dair bilgi edinmek igin, deiyonize su ile
farkl asidik veya bazik 0,1 M HCI, 0,1 M NH; ve 0,1 M NaOH gibi desorbentlerle
desorpsiyon c¢aligmalari gergeklestirildi. Bu islem gergeklestirilirken her bir
adsorplayicinin 0.1 g’1 100 mg/L olan derisimindeki MM ¢ézeltilerinde, 150 rpm
calkalama hizinda, 293 K sicakhiginda 2 saat boyunca ¢alkalandi. Daha sonra
adsorplayicilar MM ¢6zeltisinden ayrilarak, saf su ile yikanip adsorplanmamis olan
MM’nden ayrildiktan sonra 293 K sicakliginda bir giin boyunca kurumaya birakildi.
Kurutulan MM adsorplayicilardan 0,1 g alindi. Alinan adsorplayicilar kullanilan
desorbentlerin 0.1 M’lik 100 mL ¢6zeltilerinde 293 K sicaklik ve 150 rpm ¢alkalama
hizinda 2 saat boyunca c¢alkalandi. Daha sonra ornekler mavi siizge¢ kagidi ile
stizlilerek, stiziintiilerin UV spektrofotometresi ile yapilan olglimleri neticesinde

adsorpsiyon ve desorpsiyon degerleri karsilastirilmigtir.




BOLUM 6. SONUC VE DEGERLENDIRME

6.1. BET Yiizey Alam Sonuglari

At kestanesi kabuklarimin farkli aktivasyon sicakligi ve farkli emdirme oranlarinda
(AKK/H3PQO4) karbonizasyon sonucunda elde edilen aktif karbonlarin sonuglar
Tablo 6.1.de verilmistir. Emdirme oram arttikga tUrlin veriminin azaldigi
goriilmektedir. Aktivasyon sicaklign  500°C’den 700°C’ye, emdirme orant
(AKK/H3PO4) 1:1’den 1:3 oranina ¢ikarken verim %35,12°den 25,54’e kadar
dismektedir. Aktif karbon numunelerine ait karbonizasyon siiresi ve H3POs nun
konsantrasyonu sabit tutularak sicaklik degisimlerine bagli olarak H3PO4
konsantrasyonunun karbonizasyon verimi iizerinde fazla etkili olmadig1
karbonizasyon sicakliginin daha etkili oldugu tespit edilmistir. Karbonizasyon
veriminin sicaklik artigina bagl olarak diistiigii gorilmiistiir [86]. Benzer sonuglar

literatiirde de goriilmektedir [16,93,94].

Tablo 6.1. Hazirlanan aktif karbonlarin gdzenek yapisi

Ornek Mikro
Langmuir gdzenek Mikro )
Emdirme Orant Sicaklik  Numune  Verim BET alant alami hacmi gdzenek alan1 lyot sayisi
Akkmzpoy (o) M o) ) ) emg) ) (melg)
1/1 500°C AK1 35,12 540,83 780,37 0,28 300,05 1082
12 500°C AK2 3423 686,17 974,28 0,29 242,14 1189
1/3 500°C AK3 32,03 700,67 100293 034 330,82 1200
171 600°C AK4 33,07 796,58 1124,8] 0,30 588,75 1049
172 600°C AKS 31,45 85327 1067,38 0,20 579,67 1184
1/3 600°C AK6 30,21 982,00 1312,73 0,24 683,94 1200
1/1 700°C AK7 29,09 808,09 1201,52 0,27 533,05 1167
1/2 700°C AKS8 26,67 866,83 1088,51 0,20 576,89 . 1198

13 700°C AKS9 25,54 955,48 1118.51 0,24 657,38 1117
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Aktivasyon sicakligt yalmizca BET ylizey alanina degil aymi zamanda
mikrogézenek/mezogdzenek ylizey alanini ve hacmide etkiler. Yiizey alam ve
gozenek hacmi belirlenecek aktif karbonlar farkli sicaklik (500-700°C) ve farklh
AKK/H3PO4 emdirme (1:1-1:3) oranlarinda hazirlanmigtir. Aktivasyon sicakliginin

ylizey alan1 ve hacim etkisi Tablo 6.1.’de gosterilmektedir.

Tablo 6.1. incelendiginde elde edilen aktif karbonlarin aym sicaklikta emdirme orani
(AKK/H3PQy) arttikca BET yiizey alami artmaktadir. 500°C’den 600°C’ye sicakhik
arttkca BET ylizey alami, Langmuir ylizey alam1 ve mikrogozenek yiizey alani
artmigtir.  Sicaklik 600°C’den 700°C’ye ¢iktiginda mikrogdzenek ylizey alani
azalmistir. 1:1 ve 1:2 emdirme oraninda (AKK/H3;PQOy,) sicaklik 600°C’den 700°C’ye
¢iktiginda BET yiizey alani ve Langmuir yiizey alani artarken, 1:3 emdirme oraninda
(AKK/H3PO4) BET yiizey alami ve Langmuir yiizey alani azalmigtir. 1:1 emdirme
oraninda (AKK/H3PO4) 500°C ve 600°C igin Langmuir yiizey alam 780 m2g™’in
iizerinde ve 700°C igin 1088 m2g"in izerindedir. 1:2 emdirme oraminda
(AKK/H3P04) 500°C ve 600°C i¢in Langmuir yiizey alam 1067 m?g™*mn altinda ve
700°C igin 1088 m?g "’ iizerindedir. BET yiizey alan1 degerlerine paralel olarak,
sicakligin 700°C’ye yiikseldiginde Langmuir yiizey alani degerlerinde 6nemli bir

artisa neden olur. Literatiirde benzer sonuglar dikkat gekmektedir [17,18].

Tablo 6.1°de elde edilen aktif karbon Ornekleri incelendiginde 500°C ve 600°C’de
emdirme oran1 (AKK/H3PO4) arttik¢a iyot sayisi degerleri de artis gostermistir.
Orneklerin yiizey alanlarina bakildiginda iyot sayilarinin literatiirde verilen iyot
sayllarinin (800-1200 mg/g) aralifinda oldugu goriilmiistiir [85]. Sentezlenen bu
aktif karbonlarin glimilis metalint adsorplayabilme yeteneginin yiiksek oldugu

goriilmektedir.

1:3 emdirme oranindaki (AKK/H3PO4) aktif karbonlarin 500°C ve 600°C igin

-laln

mikrogézenek yiizey alam 683,94 m?g "’ altinda ve 700°C i¢in 657,38 m?g
lizerindedir. 1:1 emdirme oraninda (AKK/H3POs)  500°C ve 600°C igin
mikrog6zenek yiizey alam 683,94 m?g’’m altinda ve 700°C igin 657,38 m?%g ’m

izerindedir. Bu sonuglara gore sicaklik 600°C’de BET ve Langmuir yiizey alani
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sonuglarina paralel olarak mikrog6ézenek ylizey alaninda &nemli bir artig ile
sonuglanmistir. En yiiksek yiizey alani, 600°C sicaklik ve 1:3 emdirme oraninda
(AKK/H3POy) aktiflesme yapilan aktif karbonda goriilmiistiir. Bu g¢alismada at
kestanesi kabugundan H3;PO, aktivasyonu ile elde edilen aktif karbonlar igin
optimum sicaklik 600°C ve optimum emdirme orani 24 saat 1:3 orani (AKK/H3PO4)
olarak belirlenmigtir. Giimiis eklenmesi ve diger ¢ahsmalar bu &rnek (AK6)

lizerinden yapilmastir.

Aktif karbon 6meklerinin yiizey alami tesekkiil eden mikrogdzeneklerin sayisi ile
dogru orantilidir. Ayrica aktiflestirmede kullanilan fosforik asidin karbonize edilecek
materyaldeki selilloz ve lignin yapisindaki baglarin kirilmasini hizlandirdi ve
¢apraz bagli yeni tiriinlerin olusumuna katki sagladigi ifade edilmektedir [82]. Bu
gerekgelerle, ¢alismanin bu agamasinda emdirme oraninin tretilen aktif karbonun
yiizey ozellikleri {izerindeki etkisini incelemek amaciyla fosforik asit miktar

degistirilerek deneyler yapilmstir.

At kestanesi kabuklarinin farkli aktivasyon sicaklig: ve farkli emdirme oranlarinda
(AKK/H3POy,) karbonizasyon sonucunda elde edilen aktif karbonlarin verimleri Sekil
6.1.de gosterilmistir. Sekil 6.1. incelendiginde aktivasyon sicakligi 500°C’den

700°C’ye ¢ikarken aktif karbonlarin veriminin stirekli azaldig1 goriilmiistiir.

Sekil 6.1. 500, 600, 700°C sicakliklarinda farkli emdirme oranlarinda hazirlanan aktif karbonlarin verimi
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Uretilen aktif karbonlar N, adsorpsiyonuna gore Tip 1 izoterm Szelliklerini gsterir.
IUPAC smiflandirmasina gore, bu tip nispeten kiigiik bir dis yiizey alami ile mikro
gozenekli katilar1 temsil eder. Aktif karbon ve sentetik zeolitler bu kategorideki
tiyeleridir. Tuim Ornekler aym karakteristik egriye sahiptir ve bu sebepten emici
maddenin karakterini degistirmeden sicaklik ve asit orami artisn ile N, artigina

sebebiyet vermis olacag: s6ylenmigtir.

Hazirlanmis olan aktif karbon 6rneklerinin basing artigi ile adsorpsiyon miktarlarinin
degisimi Sekil 6.2.'de gosterilmistir. Sekil 6.2.’de goriildiigii iizere, daha yiiksek
bagil basinglardaki artis, hem mezogtzenek hem de mikrog6zenek varlifina isaret
etmektedir. Bu mezogozenekler iginde yer alan kilcal yogunlasma olarak
yorumlanabilir ve 600°C'de piroliz numuneler iizerinde 6nemlidir. BET teorisinin
temelini olugturan, yliksek bir gézenek hacmine sahip olan gézenekli yapilarinda ¢ok
katmanl adsorpsiyon, daha yliksek bagil basinglarda aliminin artigini saglar. Diisiik

bagil basinglarda adsorbentin tek tabakali kapasitesine ulagtigim gésterir [95].

10 |
—o— 11 500°C

—a— 12 500°C

—>— 1.3 500°C
——1/1 600°C
—— 12 600°C

—+— 1.3 600°C

Adsorpsiyon mikian(mmol/g)

——1:1700°C

———12700°C

—— 13 700*C

0.0 02 04 0.6 0.8 10
Baung(pp?)

Sekil 6.2. Orneklerin adsorpsiyon zelligi
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beklenen bir sonugtur. C/H oranimin artmast ile aktif karbon yapisinda grafitlesme

meydana geldigi tespit edilmistir.

6.3. Uretilen Aktif Karbonlarin SEM incelemesi

Taramali elektron mikroskobu (SEM) teknigi aktif karbon ve biyokdmiirlerin yiizey
fiziksel morfolojisini aragtirmak i¢in kullanildi. Sekil 6.3.’de at kestanesi kabuguna
ait 1000 defa biiyiitiilmiis SEM goriintiileri verilmistir. At kestanesi kabugunun 1:3
emdirme oraninda (AKK/H3PO,) 500°C, 600°C ve 700°C sicaklikta 2 saat siiresince
H3PO,4 ile aktivasyonu sonucunda elde edilen aktif karbonlara ait 1000 defa
biiylitiilmlis SEM goriintiileri sirasiyla Sekil 6.4., Sekil 6.5. ve Sekil 6.6.’da

verilmistir.

Sekil 6.3.’e gore aktif karbonlar ve at kestanesi kabugu arasinda ham yiizey
topografyasinda onemli bir farklilik gozlenmistir. Ham at kestanesi kabugu
yiizeyinde gozenek olmasi miimkiin degildir oysa Sekil 6.4., Sekil 6.5. ve Sekil
6.6.’da gosterilen aktif karbonlarin yiizeyinde bir¢ok biiyilk gozenek vardir.
Emdirme oranlarina bagl olarak aktif karbonlar dis yiizeyleri farkli boyutlarda ve
farkli sekilleri olan gozeneklere sahiptir. Farkli tarimsal kalintilardan elde edilen
aktif karbon gozenek parametreleri, lignin ve seliiloz igeriklerinin onciillerinin aktif
karbonun go6zenekli yapisim etkileyebilecgini diisiindiirmektedir. Fazla seviyede
seliiloz igeren ham malzemeler mikrog6zenekli bir yapr saglarken gok fazla lignin

iceren malzemeler makrogodzenekli yapili aktif karbonu gelistirirler [95].
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Sekil 6.4. AK3 SEM goriintiisii (50 pm)
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6.2. Aktif Karbonun Elementel ve Kimyasal Analiz Sonug¢lar

Tablo 6.2.°de at kestanesi kabugu ve 1:3 emdirme oram1 (AKK/H3PO4) ve
karbonizasyon sicakligi 600°C olan 6rnek (AK6) i¢in elemental ve kimyasal analiz
sonuglari verilmistir. Bu g¢alismada, diisiik kiil ve yiiksek ugucu madde igerigi
bulunan at kestanesi kabugu kullanildi. Nem, ugucu madde ve kiil azalmis, sabit
karbon miktar1 artmigtir. Bu sonuglara gére at kestanesi kabugu aktif karbon tiretimi

icin uygun oldugu diistiniilmektedir.

Tablo 6.2. Aktif karbon ve at kestanesi kabugunun elementel ve kimyasal analizi
Ozellik At kestanesi kabugu Aktif karbon ASTM test standarti
(AK®6)

Kimyasal analiz (w.%)

Nem 4,62 2,70 D 2867
Ugucu madde 67,40 17.,34 D 5832
Sabit karbon ? 23,62 77,25

Kiil 4,36 2,71 D 2866

Elementel Analiz (w.%)

Karbon 48,52 70,07
Hidrojen 5,62 3,21
Oksijen 45,52 25,79
Nitrojen 0,34 0,93
Siilfur -

“> Aradaki farktan

Optimum karbonizasyon sicakligi (600°C) ve 1:3 emdirme orani (AKK/H3POy) aktif

karbonlarin verimi {izerinde dnemli rol oynamaktadir.

At kestanesi kabugunun diisiik kiil igerikli (4,36), karbon ve oksijen yoniinden zengin
oldugu goriilmektedir. Oksijence zengin olmast ham materyalin fonksiyonel gruplar
bakimindan zengin oldugunu gosterir. Aktif karbonun kimyasal aktivasyon
sonucunda ham materyale gore karbon igeriginin artarken, hidrojen ve oksijen

degerinin azaldigi goriilmiistii. Bu durum, kimyasal aktivasyon neticesinde olmasi
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38




39

At kestanesi kabugundan 1:3 emdirme oram 600°C sicaklikta 2 boyunca H3;POj, ile
aktivasyonu sonucu elde edilen AK6 aktif karbonuna ¢esitli miktarlarda giimiis ilave
edilmesi sonucunda elde edilmis olan AK/Ag-1, AK/Ag-2, AK/Ag-3 ve AK/Ag-4’¢
ait olan 1000 defa biiyiitiilmiis SEM goriintiileri sirasiyla Sekil 6.7., Sekil 6.8., Sekil
6.9. ve Sekil 6.10.’da verilmistir.

Tablo 5.1.’de verilmis olan AK/Ag karigim miktarlarina gore hazirlanmig olan
AK/Ag-1, AK/Ag-2, AK/Ag-3 ve AK/Ag-4 6rneklerinin Sekil 6.7., Sekil 6.8., Sekil
6.9. ve Sekil 6.10.’da verilen SEM goriintiileri incelendiginde glimiis miktar
artirildik¢a yiizeyde kaplanan alanin arttign gozlenmistir. 4 saat emdirme siiresinde
BET yiizey alaninin yeterli olmasi ve adsorpsiyon islemi neticesinde giimiis
kaplamanin yapildigi goriilmektedir. SEM goriintiileri incelendiginde giimiis
parcalarinin AK6 yiizeyine dagilisi agikga goriilmektedir. Giimiis miktar artirildikga,
aktif karbonlarin gozenekli yapida olmasi ve yiiksek yiizey alanindan dolay: yiizeye

tutunan giimiis miktarida artis gostermistir.

4 saat emdirme siiresinde BET yiizey alaninin yeterli olmasi ve adsorpsiyon islemi
neticesinde glimiis kaplamanin yapildigi goriilmektedir. SEM  goriintiileri
incelendiginde glimiis par¢alarimin at kestanesi kabugundan 1:3 emdirme orani
(AKK/H3POy) ve 600°C sicaklikta elde edilen aktif karbon yiizeyine dagilisi agik¢a
goriilmektedir. Glimiis miktar1 artirldik¢a, aktif karbonlarin gézenekli yapida olmasi

ve yiiksek ylizey alanindan dolay: yiizeye tutunan giimiis miktarida artis géstermistir.
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6.4. Aktif Karbonlarin Fonksiyonel Grup Analizi

Fonksiyonel gruplarin belirlenmesinde FTIR spektrumu at kestanesini karakterize
etmek i¢in kullanilmistir. Sekil 6.11.‘de yabani at kestanesi kabugunda 3400, 2918,
1690, 1604, 1433, 1150 ve 1050 cm™' pikleri gozlendi. 3400 cm™'’deki genis ve
gii¢lii bant O—H ve N—H gerilme titresimini gostermektedir. 2918 cm™"deki pik C-H
titresimini  gosterir. 1690 cm de bulunan pik C=0 titresim gerilimini
gostermektedir. 1604 cm ’deki pik aromatik halkadaki C-C gerilmesine isaret
etmektedir. 1050 cm™’deki pik alkol gruplarina isaret etmektedir. 1604 cm™*deki pik
karboksillik grubu gostermektedir. 1150 em™deki pik C-O gerilimine isaret ediyor

olabilir.
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Sekil 6.11. At kestanesi kabugu FTIR spektrumu

Sekil 6.12. ve Sekil 6.13.’de AK FTIR spektrumlar verilmistir. FTIR spektrumlari
incelendiginde 1739 c¢m™' civarinda bulunan pik C=0O titresim gerilimini
gostermektedir. 1217 cm™' civarinda bulunan pik C-O bag gerilmelerinden

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 6.12. AK6 FTIR spektrumu
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Sekil 6.13. AK9 FTIR spektrumu

Sekil 6.14.’de AK/Ag-1 igin verilmis olan FTIR spektrumunda 1739 cm™' civarinda

bulunan pik C=0 titresim gerilimini gostermektedir. 1366 ila 1217 cm™' frekanslari

arasindaki absorbans farkliliklar1 C-H bagi egilmeleri ve C-O bagi gerilmelerinden

kaynaklanmaktadir.
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Sekil 6.14. AK/Ag-1 FTIR spektrumu

Sekil 6.15. ve Sekil 6.16.’da AK/Ag-2 ve AK/Ag-3 igin verilmis olan FTIR
spektrumlarinda 1739 c¢cm™' civarinda bulunan pik C=O titresim gerilimini
gostermektedir. 1366 ila 1217 em™ frekanslar1 arasindaki absorbans farkliliklar C-H

bagi egilmeleri ve C-O bag gerilmelerinden kaynaklanmaktadir.
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Sekil 6.15. AK/Ag-2 FTIR spektrumu
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Sekil 6.16. AK/Ag-3 FTIR spektrumu

o 50 &0

Sekil 6.17.°de AK/Ag-4 i¢in verilmis olan FTIR spektrumunda 2971 cm™'*deki pik

C-H titresimini gostermektedir. 1739 ecm™' civarinda bulunan pik C=O titresim

gerilimini gostermektedir. 1366 ila 1217 cm™' frekanslari arasindaki absorbans

farkliliklann C-H bag1 egilmeleri ve C-O bagi gerilmelerinden kaynaklanmaktadir.

1029 cm'*deki pik alkol gruplarina isaret etmektedir.
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Sekil 6.17. AK/Ag-4 FTIR spektrumu
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6.5. XRD Sonugclan

At kestanesi kabugu aktif karbonlar, giimiis kaph aktif karbonlara ait toz halindeki
orneklerin kristal yapisin1 belirlemek igin XRD analizi yapilmistir. Elde edilen

kirinim desenleri XRD spektrumu ile verilmistir.

Sekil 6.18.’de at kestanesi kabugunun zayif pikler gosterdigi goriilmektedir. Goriilen

bu zayif pikler at kestanesi kabugunun amorf yapida olduguna isaret etmektedir.
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Sekil 6.18. At kestanesi kabugunun XRD spektrumu

Sekil 6.19.°da goriilldiigii lizere AK3’tin 23,36 ve 44 ° zayif difraksiyon pikleri
vermigtir. Goriilen bu pikler aktif karbonunda at kestanesi kabugundaki gibi amorf
yapida oldugunu bize gostermektedir. Bu durum incelendiginde aktivasyon
sonrasinda karakteristik bir pik gostermedigi gézlenmistir. Literatiirdeki sonuglarda

bu durumu desteklemektedir [19].
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Sekil 6.19. AK3 XRD spektrumu

Sekil 6.20.’de goriildiigii tizere AK6’nin 23 ve 44 ° zayif difraksiyon pikleri
vermigtir. Bu 6rnege ait XRD spektrumu daha sonra giimiis ilave edilmis olan XRD
spektrumlar1 ile karsilagtirirken yardimci olacaktir. Goriilen bu pikler aktif
karbonunda at kestanesi kabugundaki gibi amorf yapida oldugunu bize
gostermektedir. Bu durum incelendiginde aktivasyon sonrasinda karakteristik bir pik
gostermedigi gozlenmistir. Literatiirdeki sonuglarda bu durumu desteklemektedir

[19].
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Sekil 6.20. AK6 XRD spektrumu

Sekil 6.21.’de goriildigii izere AK9 un 26, 38, 44 ve 65 ° zayif difraksiyon pikleri
vermistir. Bu 6rnege ait XRD spektrumu daha sonra giimiis ilave edilmis olan XRD
spektrumlan ile kargilagtinrken yardimci olacaktir. Gorilen bu pikler aktif
karbonunda at kestanesi kabugundaki gibi amorf yapida oldugunu bize
gOstermektedir. Bu durum incelendiginde aktivasyon sonrasinda karakteristik bir pik
gostermedigi gézlenmistir. Literatiirdeki sonuglarda bu durumu desteklemektedir

[19].
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Sekil 6.21. AK9 XRD spektrumu

AK/Ag-1’in XRD spektrumu incelendiginde 2e karakteristik yansima

pikleri 38,238°, 44,462°, 64,742° ‘de goriilmiistiir. Indeks degerleri ise sirasiyla

(111), (200), (220) olmak lizere giimiis yiizeyini g&stermektedir.
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Sekil 6.22. AK/Ag-1 XRD spektrumu
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Sekil 6.23.’de AK/Ag-2’nin XRD spektrumu incelendiginde 2e karakteristik yansima
pikleri 38,120°, 44,360°, 64,520° ‘de goriilmiistiir. Indeks degerleri ise swrasiyla
(111), (200), (220) olmak iizere giimiis yiizeyini gostermektedir.
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Sekil 6.23. AK/Ag-2 XRD spektrumu

Sekil 6.24.’de AK/Ag-3’tin XRD spektrumu incelendiginde 2e karakteristik yansima
pikleri 38,039°, 44,180° 64,360° ‘de goriilmiistiir. Indeks degerleri ise sirasiyla
(111), (200), (220) olmak iizere giimiis yiizeyini géstermektedir.
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Sekil 6.24. AK/Ag-3 XRD spektrumu
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Sekil 6.25.°de AK/Ag-4’iin XRD spektrumu incelendiginde 2o karakteristik yansima
pikleri 37,999°, 44,199°, 64,380° ‘de goriilmiistiir. indeks degerleri ise sirasiyla
(111), (200), (220) olmak tizere giimiis yiizeyini gdstermektedir.
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Sekil 6.25. AK/Ag-4 XRD spektrumu

XRD spektrumlari incelendiginde giimiis varliginm1 destekleyen pikler oldugu agik¢a
goriilmektedir. Glimiis ilavesi ile birlikte siddetin arttigi ve aktif karbonlarin amorf
yapidan kristal yapiya gectigi goriilmektedir. Bu sonuglar 1s181inda yiizey merkezli
kiibik yapida metalik giimiisiin oldugu sdylenebilir. AK/Ag karisimlarina ait XRD
kirnmim desenlerinde ortamda indirgenmemis olarak bulunan AgNOs’{in safsizlik
olarakyapr igerisinde oldugu goriilmektedir. AK/Ag karigimlarina ait XRD
spektrumlar Sekil 6.26.’da karsilagtirilmastir.
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Sekil 6.26. AK/Ag karsilastirmali XRD spektrumu

6.6. Metilen Mavisi Adsorpsiyonu Sonug¢lan

Uretilen AK6’min adsorpsiyon kapasitesini belirlemek i¢in MM kullanilmistir. 50,
100, 150, 200, 250 ve 300 mg/L’ lik MM c¢ozeltileri igerisine iiretilen aktif
karbonlardan 0,2 g ilave edilmistir. 100 mL’lik erlen kullanilarak 293 K sicakliginda

2 saat boyunca karigtirilarak adsorpsiyon deneyleri gergeklestirilmistir.

6.6.1. Metilen mavisi temas siiresi etkisi

MM adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisi, 1 dakika ila 120 dakika arasinda farkli
zaman araliklarda arastirilmigi. MM adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisi Sekil

6.27. ve Sekil 6.28.”de gosterilmistir.

Sekil 6.27.’de AK6 temas siiresi arttikga adsorbe edilen MM miktarinin arttig1
gozlenmigtir. 60 dakikaya kadar adsorbe edilen MM miktar1 artarken, sonrasinda pek

fazla degisik olmamugtir.
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Sekil 6.27. AK6 temas siiresi ve baslangig MM konsantrasyonunun giderilen MM yiizdesine etkisi

Tiim degiskenler sabit tutularak belirli zaman araliklarinda ornekler alinarak
adsorpsiyon islemi gergeklestirilmisti. AK/Ag-1’e ait Sekil 6.28.’de deneyin
baslamasindan sonra 30 dakika igerisinde maksimum MM adsorbsiyonu
gdzlemlenmigtir. Temas siiresinin dengeye gelmesi MM i¢in 60 dakika olarak

bulunmustur.
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Sekil 6.28. AK/Ag-1 temas siiresi ve baslangig MM konsantrasyonunun giderilen MM ytizdesine etkisi
6.6.2. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon ¢alismalarinin hesaplanmasinda Langmuir ve Freundlich izotermleri

kullanilmasgtr.

Langmuir adsorpsiyon izotermi agagidaki gibi gésterilmektedir (Denklem 6.1).

=—t 4 6.1)

(max : maksimum adsorpsiyon kapasitesi (mg/g)
C. : adsorbanla dengede olan s1vi faz metilen mavisi derisimi (mg/L)

Ky : Langmuir adsorpsiyon sabiti(mg/L)

1/q degerine karsilik gelmekte olan 1/C. degerleri grafige gegirilerek, elde edilen
dogrunun egimi bize K/qmax ve diisey eksenin kesim noktasindan 1/qnax degerlerini

vermektedir [96].
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Freundlich adsorpsiyon izotermi asagidaki gibi gosterilmektedir (Denklem 6.2).

Ing = InKy + (6.2)

ninCe

q : adsorpsiyon kapasitesi (mg/g)
C. : adsorbanla dengede olan s1vi faz metilen mavisi derigimi (mg/L)

Kr ve n : Freundlich adsorpsiyon sabitleri

Inqe degerine karsilik gelmekte olan InC. degerleri grafige gegirilerek, elde edilen
dogrunun egimi bize 1/n ve diisey eksenin kesim noktasindan InKy degerlerini

vermektedir [96].

Tablo 6.3.’te AK6 igin Freundlich ve Langmuir izotermleri verileri verilmistir. Bu
verilmig olan verilere bagli olarak Sekil 6.29.’da AK6 i¢in Freundlich izoterm grafigi

ve Sekil 6.30.’da ise AK6 i¢in Langmuir izoterm grafigi ¢izilmistir.

Tablo 6.3. AK6 i¢in Freundlich ve Langmuir izotermleri verileri

Baslangic MM

(mg L") Absorbans C.(mgL™ ge (mgg™) Cd/qe InC, Inqg,
50 0,10 0,55 24,73 0,02 -0,60 3,21
100 0,13 0,73 49,63 0,02 -0,31 3,90
150 0,44 5,09 72,46 0,07 1,63 4,28
200 1,03 11,94 94,03 0,13 2,48 4,54
250 2,06 35,74 107,13 0,33 3,58 4,67

300 2,21 51,17 124,41 0,41 3,94 4,82
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Sekil 6.30. AK6 igin Langmuir izoterm grafigi

Tablo 6.4.’de AK?9 i¢in Freundlich ve Langmuir izotermleri verileri verilmigtir. Bu
verilmis olan verilere bagli olarak Sekil 6.31.’de AK9 i¢in Freundlich izoterm grafigi

ve Sekil 6.32.”de ise AK9 i¢in Langmuir izoterm grafigi ¢izilmistir.



Tablo 6.4. AK9 i¢in Freundlich ve Langmuir izotermleri verileri

57

Baglangic MM
(mgL™) Absorbans  C.(mgL") q.(mgg’) Cdq. logC. Ing,
50 0,08 0,45 24,77 0,018 -0,81 3,21
100 0,09 0,53 49,73 0,01 -0,63 3,91
150 0,25 1,44 74,28 0,019 0,36 4,31
200 0,36 2,06 98,97 0,02 0,73 4,60
250 0,90 522 122,39 0,04 1,65 4,81
300 1,74 10,07 144,97 0,07 2,31 4,98
6 3 y = 0.4928x + 4.0039
R? = 0.8604
5 - .
<
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Sekil 6.31. AK9 i¢in Freundlich izotermleri grafigi
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Sekil 6.32. AK9 i¢in Langmuir izotermleri grafigi
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Tablo 6.5.’de AK/Ag-1 i¢in Freundlich ve Langmuir izotermleri verileri verilmistir.
Bu verilmig olan verilere bagh olarak Sekil 6.33.°de AK/Ag-1 i¢in Freundlich

izoterm grafigi ve Sekil 6.34.’de ise AK/Ag-1 i¢in Langmuir izoterm grafigi

cizilmigtir.
Tablo 6.5. AK/Ag-1 i¢in Freundlich ve Langmuir izotermleri verileri

Baglangic MM

(mgL™) Absorbans ComgLl") q.(mgg') Coge InC, Inq,
50 0,23 1,80 48,20 0,037 0,59 3,88
100 0,21 1,63 98,37 0,017 0,49 4,59
150 0,97 15,12 134,88 0,11 2,72 4,90
200 1,15 26,86 173,14 0,16 3,29 5,15
250 1,57 36,52 213,48 0,17 3,60 5,36
300 1,99 77,48 222,52 0,35 4,35 5,40
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Sekil 6.34. AK/Ag-1 igin Langmuir izotermleri grafigi

Tablo 6.6.’da 1:3 emdirme oraminda (AKK/H3;PO,) 600°C ve 700°C’deki aktif
karbonlar ve 600°C’deki giimiis kapli aktif karbon hesaplanmis olan korelasyon
katsayilar1 ve izoterm sabitleri verilmistir. Tablo 6.6.’dan AK6 ve AK9 &rnekleri
karsilagtinldginda Langmuir modelinde sicaklik arttikca gqmax ve K degerlerinin
artmas1 MM adsorpsiyonun arttifi gozlenmigtir. Benzer sekilde, AK6 tizerine giimiis
kaplanmis olan AK/Ag-1 O6rnegi beraber incelendiginde yapida bulunan giimiis

miktar arttikga qmax degerinin arttign gézlenmistir. Freundlich izotermindeki n sabit
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bir degerken k ise adsorpsiyon kapasitesini gostermektedir. Langmuir izoterminde,
gmax adsorpsiyon kapasitesi, K sabiti adsorpsiyon enerjisiyle ilgili bir sabittir.
Langmuir ve Freundlich izotermlerinde r’ korelasyon katsayisini gostermektedir. Her
iki modele ait korelasyon katsayilan kiyaslandiginda tiretilmis olan AK6, AK9 ve
AK/Ag-1 oreklerinde MM adsorpsiyonunun Langmuir modeline daha uygun
oldugu goriilmiistiir. Her {i¢ 6rnek i¢in adsorplanan madde miktarinin fazla olmas:
iiretilen bu Orneklerin gézenekli yapilarina ve yiiksek ylizey alanina baglanabilir.

Langmuir izoterminde yiizeyin homojen oldugu kabul edilmektedir [97,98].

Tablo 6.6. Metilen mavisi adsorpsiyonu i¢in Freundlich ve Langmuir izoterm sabitleri

Langmuir izotermleri Freundlich izotermleri
Ornek
Qmax KL x10 KF
(mgg™) Lmgh  r? (mgg") n r*
AK6 125,00 0,34 0,9902 1,313 3,41 0,8795
AK9 175,41 0,53 0,9848 1,387 2,03 0.8604
AK/Ag-1 416,66 0,028 0,9847 1,091 1,517 0,8198

Yapilan ¢alismalar neticesinde konsantrasyon artisiyla orantili olarak adsorpsiyon

kapasitesininde arttig1 gézlemlenmistir.

6.6.3. Desorpsiyon

Sekil 6.35.’de goriildiigii {izere, AK6 {izerinde tutunmus olan MM’sini geri
kazanmak ve adsorpsiyon mekanizmasini anlamak i¢in, destile su, 0,1 M HCl, 0,1 M
NH; ve 0,1 M NaOH ¢ozeltileriyle desorpsiyon g¢aligmalari gergeklestirilmistir.
Yapilan desorpsiyon galigmalari incelendiginde destile su, 0,1 M HCI, 0,1 M NHj3 ve
0,1 M NaOH ¢é6zeltilerine ait geri doniigiim oranlarinin sirastyla %50, %68, %66 ve

%63 oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 6.35. AK6 iizerinde destile su, 0,1 M HCI, 0.1 M NH; ve 0,1 M NaOH desorpsiyonuna iligkin gizimler

Sekil 6.36.’da goriildiigii tizere, AK/Ag-1 iizerinde tutunmus olan MM’sini geri
kazanmak ve adsorpsiyon mekanizmasini anlamak i¢in, destile su, 0,1 M HCI, 0,1 M
NH; ve 0,1 M NaOH ¢ozeltileriyle desorpsiyon galigmalar1 gergeklestirilmisgtir.
Yapilan desorpsiyon ¢alismalari incelendiginde destile su, 0,1 M HC], 0,1 M NHj ve
0,1 M NaOH ¢ézeltilerine ait geri doniisiim oranlarinin sirasiyla %40, %93, %63 ve
%68 oldugu gériilmiistiir. En yiiksek desorpsiyon giderimi %93 olarak 0,1 M HCl ile

saglanmigtir. Geri kazanim ile déngii ¢alismalarina 0,1 M HCl ile devam edilmistir.
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Sekil 6.36. AK/Ag-1 iizerinde destile su, 0,1 M HCl, 0,1 M NH; ve 0,1 M NaOH desorpsiyonuna iligkin ¢izimler
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Sekil 6.37.’de AK/ag nanakompozitlerine ait doniigiim performans: verilmistir. 0,1 M
HCI déngii ¢alismasinda ilk 4 dongii boyunca herhangi bir azalma gézlenmemistir.
Adsorpsiyonda 5.dongiide %14,54 ve 6.dongiide %44,86 azalma meydana gelmistir.
Desorpsiyonda 5.dongiide %16,87 ve 6.déngilide %47,89 azalma meydana gelmistir.
Desorpsiyondaki bu azalma ile goriilmektedir ki AK/Ag nanokompozitlerinin tekrar

kullanim i¢in uygun adsorbenttir.

) m Adsorpsiyon (%)
100 .

B Desorpsiyon (%)
80 -
% 60 -
® 40
20
O o

1 2 3 4 5 6 7
Dongu Sayisi

Sekil 6.37. AK/Ag nanokompozitlerinin geri déniisiim performansi



BOLUM 7. SONUCLAR

Aktif karbonlar oldukga biiyiik yiizey alanlar sayesinde yiizeyinde AgNP tutunmasi
i¢in olduk¢a uygun malzemelerdir. Yapilan ¢alismalar ile AgNP aktif karbon
yiizeyine sol jel yontemi ile baglanmasi ger¢eklestirilmistir. X-151m difraksiyonu ile
aktif karbona baglanan giimiis miktan arttikga kristallerin daha keskin oldugu

saptanmistir.

At kestanesi kabugunun diisiik kiil igerikli (4,36), karbon ve oksijen yéniinden zengin
oldugu gériilmektedir. Oksijence zengin olmasi ham materyalin fonksiyonel gruplar
bakimindan zengin oldugunu gosterir. Aktif karbonun kimyasal aktivasyon
sonucunda ham materyale goére karbon igeriginin artarken, hidrojen ve oksijen
degerinin azaldig1 goriilmiistiir. Bu durum, kimyasal aktivasyon neticesinde olmasi
beklenen bir sonugtur. C/H oraninin artmas: ile aktif karbon yapisinda grafitlesme

meydana geldigi tespit edilmistir.

En ytksek BET yiizey alam AK6’da gozlenmistir. Yiizey alamt 982 mz/g olarak

bulunmustur.

MM adsorpsiyonu sonucunda yapilan hesaplamalar sonucunda AK6 qm.x degeri
125,00 mg/g , AK9 qmax degeri 175,41 mg/g , AK/Ag-1 qmax degeri 416,66 mg/g
olarak bulunmustur. MM adsorpsiyonuna ait farkli sicakliklarda elde edilmis olan
izotermler Langmuir ve Freundlich modelleri ile gosterilmis, her iki modele ait
korelasyon katsayilar1 kiyaslandiginda iiretilmis olan AK6, AK9 ve AK/Ag-1
Orneklerinde adsorplanan madde miktarinin fazla olmasi, bu &meklerin gdzenekli
yapilari, yliksek ylizey alami ve yiizeyin homojen olmasindan dolayr Langmuir

modeline daha uygun oldugu belirlenmistir.
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Omegin FTIR spektrumundaki yap:i fonksiyonel grup yoniinden olduk¢a zengin
oldugu goriilmiistiir. Aktif karbon o6rneklerinde alkol, ester, karboksilli asit ve

polisakkarit varlig1 saptanmistir.

XRD verileri incelendiginde yapmin amorf ve kristalli oldugu tespit edilmigtir. At
kestanesi kabugu, AK3, AK6 ve AK9’un amorf yapida oldugu goézlemlenmistir.
AK/Ag-1, AK/Ag-2, AK/Ag-3 ve AK/Ag-4’tn kristal yapida oldugu

gbzlemlenmisgtir.

Bu sonuglar 1s13ida AK/Ag 6rneklerinin boya gideriminde etkili olmasindan dolayi
atik sulardan boya giderimi ¢alismalarinda gevreye dost, ucuz ve etkili yontem olarak

calisilabilecegi umut verici olmaktadir.
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