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OZET

ELEKTROT MALZEMESI OLARAK BALIK PULUNDAN KARBON SENTEZI
VE KARAKTERIZASYONU

Cansu BODUR
Ondokuz May1s Universitesi
Lisansiistii Egitim Enstitiisii
Kimya Miihendisligi Ana Bilim Dali
Yiiksek Lisans, Haziran/2022
Danisman: Dog. Dr. Berker FICICILAR

Enerjinin biiylik bir kismu1 fosil yakit kaynaklarindan karsilanmaktadir. Fosil
yakit kaynakli enerjinin artan niifus ile giderek tiikenmesi ve ¢evre kirliligine sebep
olmas1 nedeniyle yenilenebilir enerji kaynaklarina olan ihtiyaci artirmaktadir. Temiz
ve yenilenebilir enerji kaynaklarimin kullanilmasi gelismekte olan toplumlar i¢in 6nem
arz etmektedir. Yenilenebilir enerji kaynaklarindan biyokiitle enerjisi toplam enerji
iiretimi i¢in biiylik bir yere sahiptir. Enerjinin depolanmasi ve depolanan enerjinin
kullanilmasi i¢in atik biyokiitlelerden karbon sentezi enerji verimliligi agisindan dnem
teskil etmektedir. Bu tez ¢alismasi kapsaminda sazan baligi pulu biyokiitlesinden
sentezlenen karbon enerji depolama performansi i¢in Hy/Br, redoks akis pili katot
elektrotu i¢in sentezlenmistir. Biyokiitleden elde edilen gozenekli karbonun diisiik
maliyetli, bol ve siirdiiriilebilir olmas1 6nem tasimaktadir. Ho/Br, akis hiicresi, diger
akis pillerine gore daha hizli katot kinetiginin yan1 sira daha yiiksek dayaniklilik ve
performansa sahiptir. Sazan balig1 pulundan sentezlenen biyokiitle tiirevi karbon
hidrotermal, liyofilizasyon, karbonizasyon islemleri sirasiyla uygulanmaktadir. Ho/Br
redoks akis pili i¢in yiiksek elektrokatalitik aktiviteye sahip bir katalizor basariyla
sentezlendi. KOH, oksijen ve azot gruplar1 dahil edilerek nano boyutlu, genis ylizey
alan1 ve yiiksek gozenekli katalizor elde etmek icin aktivator olarak kullanildi.
Sentezlenen BPK yiiksek enerji depolama verimliligi gostermektedir. Bu calisma
biyokiitleden elde edilen elektrokatalizriin Ha/Br2 redoks akis pilinin kapsamli enerji
depolama performansin1 gelistirmek i¢in 6nemli oldugunu ortaya koymaktadir.
Karbonizasyon sonrasi sentezlenen BPK da oksijen igeren gruplar ve mikro
gozenekler goriilmiistiir. Sentezlenen karbonun Cevrimsel Voltametri, Taramali
Elektron Mikroskobu (SEM-EDS), X-Isin1 Kirinim1 (XRD), Termogravimetrik analiz
(TGA), X-Ism Fotoelektron Spektroskopisi (XPS), N2-Adsorpsiyonu (BET) gibi
karakterizasyonlar1 gergeklestirildi.

Anahtar Sozciikler: karbon sentezi ve karakterizasyonu, Ho/Br, akis pilleri, biyokiitle.



ABSTRACT

CARBON SYNTHESIS AND CHARACTERIZATION FROM FISH SCALE AS
ELECTRODE MATERIAL

Cansu BODUR
Ondokuz Mayis University
Institute of Graduate Studies
Department of Chemical Engineering
Master, June/2022
Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Berker FICICILAR

Most of the energy comes from fossil fuel sources. The need for renewable
energy sources increases due to the increasing depletion of fossil fuel-based energy
with the increasing population and causing environmental pollution. The use of clean
and renewable energy sources is important for developing societies. Biomass energy,
one of the renewable energy sources, has a great place in total energy production.
Carbon synthesis from waste biomass is important in terms of energy efficiency in
order to store energy and use the stored energy. In this thesis, carbon synthesized from
carp scale biomass was synthesized for the H2/Br2 redox flow cell cathode electrode
for energy storage performance. It is important that the porous carbon obtained from
biomass is low cost, abundant and sustainable. The H2/Br2 flow cell has higher
endurance and performance as well as faster cathode kinetics than other flow batteries.
The biomass derivative carbon hydrothermal, lyophilization and carbonization
processes, which are synthesized from carp flakes, are applied respectively. A catalyst
with high electrocatalytic activity was successfully synthesized for the H2/Br2 redox
flow cell. KOH was used as activator to obtain nano-sized, large surface area and
highly porous catalyst by incorporating oxygen and nitrogen groups. The synthesized
BPK shows high energy storage efficiency. This study reveals that the biomass-derived
electrocatalyst is important to improve the comprehensive energy storage performance
of the H2/Br2 redox flow cell. Oxygen-containing groups and micropores were
observed in BPK synthesized after carbonization.Characterizations of the synthesized
carbon such as Cyclic Voltammetry, Scanning Electron Microscopy (SEM-EDS), X-
Ray Diffraction (XRD), Thermogravimetric analysis (TGA), X-Ray Photoelectron
Spectroscopy (XPS), N2-Adsorption (BET) were performed.

Keywords: carbon synthesis, H2/Brz flow batteries, biomass.
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1. GIRIS

Enerji, devletlerin politikalarmin istiine kuruldugu, bir bolgenin ekonomisi,
kalkinmasi i¢in O6nemlidir (Riihl, 2008). Tiirkiye gibi gelismekte olan iilkelerin,
elektrik ihtiyact da giinden giine artmaktadir. Diinya ekonomisinin hizla gelismesi,
stirekli artan niifus ve asir1 fosil yakit tiiketimi ile gelecegin enerji iretimi,
depolanmast ve kullanimi i¢in yenilenebilir enerji teknolojilerine ihtiyag
duyulmaktadir. Ulkemizi disa bagimli hale getiren yakitlarin kullanimimin
azaltilmasina yardimci olacak enerji verimliligi i¢in yenilenebilir enerji kaynaklarinin
iilkemizde kullaniminin yayginlagtirilmas: konusu 6nem kazanmistir. 2020-2021
yilina kadar, yenilenebilir enerji kaynaklarinin katkist %15 olacaktir (Suganthi &
Williams, 2000).

Yenilenebilir enerji kaynaklari, diinya ¢apindaki enerji krizini ve ¢evre kirliligi
ile ilgili sorunlar1 ¢6zmek i¢in biiyiik bir potansiyele sahiptir (Ellabban et al., 2014).
Yenilenebilir enerji kaynaklari; jeotermal, rlizgar, giines, hidrolik enerji ve biyokiitle
enerjisidir. Ekonomik, ¢evresel, dogal ve sosyal 6zellikleri nedeniyle son yillarda
bircok gelismis iilkede, enerji ve kimyasal hammadde kaynagi olarak biyokiitle
enerjisinin kullanilmasimma ve biyokiitle kaynagi yetistirilmesine biiylikk O6nem

verilmektedir (Kog et al., n.d.).

Yenilenebilir enerji kaynaklarindan biyokiitle enerjisi Tiirkiye nin enerji talebini
saglayabilecegini One siirmiislerdir. Tiirkiye’de fazla miktarda biyokiitle
bulunmaktadir. Dogal enerji kaynaklarindan biyokiitle enerjisi verimli bir sekilde
kullanilirsa disa olan enerji bagimlilig1 azalacaktir. (Gokcol et al., 2009). Biyokiitle
malzemeleri yenilenebilir, yiiksek aktiviteli ve diigiikk maliyetlidir (Zhu & Xu, 2020).
Glines, riizgar, jeotermal, gelgit ve biyokiitle enerjisi gibi siirdiiriilebilir enerji
kaynaklarmi verimli bir sekilde kullanmak icin giines pilleri, sikistirilmis hidrojen,
yakat hiicreleri, siiper kapasitorler ve piller gibi bir dizi enerji doniistiirme ve depolama

teknolojisi gelistirilmistir (Tarascon, 2010).

Enerji verimliligi i¢in enerjinin depolanmasi ve depolanan enerjinin kullanilmasi
onemlidir. Elektriksel enerji kimyasal enerji olarak akis pillerinde depolanabilir.
Elektriksel enerji iireten sistemler yiiksek verimliligin oldugu akis pilleridir. Akis
pillerinin elektriksel enerjiyi gerektiginde elektrolitlerinde kimyasal enerji olarak

depolayabilmesi (sarj) gerektiginde ise elektriksel enerjiyi tiretmesi (desarj) tersinir



bataryalara ve yakit pillerine gére daha gelismis bir sistemdir.

Akis pillerinin ayn1 6lgekteki diger pillere gore daha kiigiik maliyetli ve daha
uzun desarj siiresine sahip oldugunu sunmustur (Skyllas-Kazacos et al., 2011). Akis
pilleri, yenilenebilir enerji pazarinda elektrik arzi sinirlamalarinin iistesinden gelmek
icin en umut verici teknolojilerinden birini temsil etmektedir (S anchez-Diez ve
digerleri, 2021). Pt akis pillerinde kullanilan maliyeti yliksek metaldir. H2/Br akis pil
sistemi yiiksek katot kinetigine sahip oldugu icin diger akis pillerine gore performansi

yiiksektir.

Bu tez calismas1 kapsaminda sazan balig1 pulu biyokiitle atigindan sentezlenen
yiiksek performanshi H»/Br, akis pili katot elektrotunda enerji depolamanmasi i¢in
elektrokatalizoriin iyilestirilmesi amag¢lanmaktadir. Balik pullari yliksek miktarda N
elementi ve Ca eksikligi olan hidroksiapatit (Cas(P0,);OH) igeren kolajen yapidadir.
Nano boyut yapisi, genis ylizey alani, bol oksijen ve azot iceren fonksiyonel gruplara

sahiptir.

Balik pulundan elde edilen karbon H2/Br» akis pili katotunda ilk kez
calisilmaktadir. Sazan baligi pulu temin edildikten sonra karbon sentezi igin
hidrotermal islem yapilir. Hidrotermal islem sonrast balik pullarinin yapisini
bozmadan kurutmak i¢in liyofilizasyon islemi uygulanir. Liyofilizasyon islemi sonras1
farkli sicakliklarda karbonizasyon yapilir. Bu calismada biyokiitle ati§1 olan balik
pulundan elde edilen katalizér H2/Br> redoks akis pili i¢in enerji depolama da
verimliligi artacagi bilinmektedir. Yiiksek karbonizasyon sonucu sentezlenen
karbonun nano yapida ve 2 boyutlu olmasi beklenmektedir. Sentezlenen karbonda bol
miktarda oksijen gruplar1 ve ¢ok sayida mikro gdézenekler icermelidir. Balik pulu
sentezi sonrasinda N elementi kismen yapida korunmalidir. Sentezlenen balik pulu
katalizor de yliksek ylizey alani beklenmektedir. Sentezlenen katalizrlerin X-Isin1
Fotoelektron Spektroskopisi (XPS), X-Isin1 Kirmnimi (XRD), Termo gravimetrik
analiz (TGA), N2-Adsorpsiyonu (BET), Taramali Elektron Mikroskobu (SEM-EDS)

ve ¢cevrimsel voltametri(CV) elektrokimyasal karakterizasyonlar1 gerceklestirilecektir.



2. KURAMSAL BIiLGILER

2.1. Yenilenebilir Enerji

Yenilenebilir ve yenilenemez kaynaklar olmak tizere enerji kaynaklar iki gruba
ayrilmaktadir. Enerji kaynaklar1 Tablo 2.1°de verilmistir. Yenilenebilir enerji
kaynaklar1; Hidroelektrik, Riizgar, Jeotermal, Giines, Hidrojen, Biyokiitle ve Deniz
enerjisi (Dalga, akim, gelgit). Fosil yakitlar tarafindan kargilanmayan enerji ihtiyacinin
geri kalani yenilenebilir enerji kaynaklar ile kargilanmaktadir. Giig liretimi i¢in yeterli
1s1 enerjisi elde etmek icin yalnizca {i¢ yenilenebilir enerji kaynagi (biyokiitle,
jeotermal ve giines) kullanilabilir (Sampaio & Gonzéalez, 2017). Hidroelektrik
disindaki yenilenebilir kaynaklar su anda elektrik tiretiminin %4 {inii riizgar ve giines
enerjisinden sagliyor, 2030 yilina kadar %25'ten fazla biiyiiyecegi tahmin

ediliyor (Alotto et al., 2014).

Enerji Kaynaklarinin Siniflandirilmasi

l l

Kullanilabilirligine Gore Déniistiiriilebilirliklerine Gore
A) Yenilenemez (Tiikenir) - Hidrolik
- Biyokiitle
- Niikleer
a) Fosil Kaynakli - Giines
- Dogalgaz - Petrol
- Komiir - Dalga, Gel-Git
- Petrol - Dogalgaz
- Riizgar
- Komiir
b) Cekirdekten Kaynakli
- Toryum B) Ikincil (Sekonder)
- Uranyum
B) Yenilenebilir - Elektrik, Benzin

- Srvilastirilmig petrol gazi (LPG)
- Biyokiitle - Mazot, Motorin
-Hidrolik - Kok, Petrokok

- Giines

- Dalga, Gel-Git
- Riizgar

- Jeotermal

- Hidrojen

Sekil 2.1. Enerji kaynaklarinin siniflandirilmasi (Kog et al., n.d.-b).



2.1.1.Biyokiitle Enerjisi

Biyokiitle kaynaklarini; sehir ve endiistri atiklari, bitkisel ve hayvansal atiklar
seklinde siniflandirabiliriz (Oktit, 2000). Biyokiitle atigindan elde edilen enerji ¢evre
kirliligine neden olmamasi, dogal dengeyi bozmamasi, az masrafla iiretilmesi,
atmosferdeki CO’1 kullanarak sera etkisini azaltmas1 biyokiitle enerjisinin énemini
arttirtr. Biyokiitle enerjisi dnemli bir enerji kaynagidir. Giiniimiizde diinyanin enerji
ihtiyacinin %14°#, 2050’lerde diinyanin birincil enerji kaynak tiikketiminin yarisini ve
elektrik tiretiminin %60’ 1min karsilanabilecegi tahmin edilmektedir. Gelismekte olan
iilkelerde biyokiitleden iiretim olduk¢a biyokiitle kullanimi artacaktir (Mckendry,
n.d.). Diinyanin dogalgaz, komiir, petrole ve olan disa bagimlilig1 yenilenebilir enerji
kaynagi ile azaltilabilir. Yenilenebilir enerji kaynagi olan biyokiitle enerjisi alternatif

yakit gibi kullanilabilir (Alp Kagan GURDIL et al., 2015).

Biyolojik kokenli fosil yapiya gegmemis organik kokenli biyokiitle atiginin
iceriginde karbondan hari¢ hidrojen, azot, oksijen ve az miktarda alkali, agir metaller
iceren ve toprak alkali atomlar vardir. Biyokiitle enerjisi, bitkisel veya hayvansal
kokenli ana bileseni karbonhidrat olan dogal maddelerdir. Hayvan artiklari, organik
maddeler, kentsel atiklar ve karada ve suda yetisen bitkiler biyokiitle atig1 olarak

tanimlanabilir (Obernberger & Thek, 2004).

Enerji kaynagi olarak biyokiitle maddelerden elde edilen yakitlarin

kullanilmalari, fosil yakitlara gére 6nemli avantajlara sahiptir. Avantajlar:

* Yenilenebilir enerji kaynagi olan biyokiitle enerjisi ucuzdur. Biyokiitle

malzemeler i¢in rezervlerinde azalma meydana gelmemektedir (Demirbas, n.d.).
* Diinyanin her yerinde biyokiitle maddeler dogal olarak yetisirler. Biyokiitle

maddeler, diinya capinda 4. biiylik enerji kaynagidir. Diinya da birincil enerji

tiikketiminin yaklagik %14-15tir. Gelismekte olan iilkelerde ise %35-38’¢

ulagsmaktadir (Bhattacharya et al., 2000).

Tiirkiye, biyokiitle liretiminde iklim sartlari, su kaynaklari, glineslenme siiresi
ve arazi potansiyeli gibi kosullar1 saglamaktadir. Biyokiitle iiretimine ¢ok uygun bir
iilkedir. Biyokiitlenin kullanildigi alan yakit amagli kullanilmaktadir. Tiirkiye;
niifusunun %35’inin tarimda istihdam ediliyor olmasi, bu alanlarinin %55,6’sinin
ekilebilir olmasi, 77 milyon tonluk tarimsal biyokiitle potansiyeline sahip ve %15’inin

ormanlarla kaplidir (Naci & Ozarslan, n.d.). Tiirkiye yenilenebilir enerji kaynaklar:



acisindan 6nemli bir yere sahiptir. Enerji liretiminde yenilenebilir enerji kaynaklarinin
pay diisiiktiir. Ulkemiz de yenilenebilir enerji kaynaklarmin kullanimi hidroelektrik
enerji hari¢ enerji tiikketim payinin %8,9’dur. Bu enerji kaynaklarin dagilimlari; %1,5
jeotermal, %21,4 hayvan ve bitki atiklari, %75,6 odun, %1,5 giines enerjisi,
seklindedir. Biyokiitle enerjisi, yenilenebilir enerji kaynaklar1 arasinda toplam enerji
iiretimindeki pay1 yiiksektir. Ulkemiz icin yenilenebilir enerji kaynaklari biiyiik bir

oneme sahiptir (Gy En Vir et al., n.d.).
2.1.2.  Giines Enerjisi

Giines, diinyadaki tim enerji kaynaklarinin dogrudan veya dolayli temelidir.
Giines enerjisini kullaniminin iki yolu vardir; 1s1ya doniistiirmek ve elektrik enerjisine
doniistiirmektir. Giines enerjisini dogrudan elektrige doniistiirmek ve 1s1 enerjisine
donitistiirmek icin gilines pilleri kullanilir. Dolayli ve dogrudan dontisiim olmak tizere
iki farkli yontemle enerji kullanimi olur. Elektrik iretimi gilines enerjisinden bu iki
yontemlerle gergeklestirilmektedir (Alagakir, 2001). Aktif giines enerjisi teknolojisi
iki kategoriye ayrilabilir: (i) fotovoltaik teknoloji ve (ii) giines enerjisi teknolojisidir
(Herrando & Markides, 2016). Son yillarda, glines 1s181n1 dogrudan elektrik enerjisine
donitistiirmek i¢in yar1 iletkenlerin kullanimini igeren fotovoltaik teknolojisi oldukca
arzu edilen bir secenek haline geldi (Mohanty et al., 2016). Cevreyi kirletmeden giines
enerjisini fotovoltaik hiicreler (PV piller-giines pilleri) dogrudan elektrik enerjisine
cevirmektedir. Giines panelleri uzay araglarina enerji saglamak ve uzay caligmalarinda
en onemli sistemlerdir. (Artkin, 2018). Giines enerjisi teknolojisinde gilines enerjisi,
kurutma, 1sitma, sogutma, pigsirme vb. gibi evsel veya ticari uygulamalar i¢in termal

enerjiye doniistiiriiliir (Seddegh et al., 2015).

Gilines enerjisinin avantajlari; yenilenebilir, temiz ve siirekli bir enerji
kaynagidir. Giines enerjili sistemler basitce kurulabilir, degistirilebilir ve taginabilirdir.
Uzun yillar sorunsuz caligir ve dayaniklidir. Giines pili uzun omiirliidiir. Sebeke
hattinin maliyetli oldugu kirsal alanlarda ve elektrik besleme hattinin olmadig1 veya
giines pilleri kullanmak daha ekonomiktir. Giines enerjisinin tiim bu avantajlari oldugu
gibi baz1 dezavantajlar1 da bulunmaktadir. Giines pillerinin dezavantajlari; verimliligi
diisiiktiir (yaklasik %15). Fotovoltaik pillerin {iretime bagli olarak baslatma ve
tilketme maliyeti yliksektir. Teknoloji ilerledik¢e enerji giderek yayginlagsmakta ve

maliyetli artmaktadir. Giines enerjisinin depolanmasindaki sorun kesintili bir kaynak



olmasidir. Depolama {initelerinin bakimi enerji maliyetini arttirmaktadir. Bu

dezavantajlar da sistemin verimini diistirmektedir.

Insanlhigm ilk yararlandif1 enerji kaynagi riizgar enerjisidir. Riizgar enerjisi
kullanim alanlari; kuyulardan sularin g¢ekilmesinde, degirmenlerde bugdaylarin
ogiitiilmesinde ve yelkenlilerin yiizdiiriilmesinde kullanilmigtir. Riizgar giicii, giines
enerjisinin dolayli bir seklidir. Bu riizgar giicii, algak ve yiiksek basing merkezlerinin
karsilikli etkilesimi siirecidir. Yeryiiziinde riizgar giicii esit bir sekilde dagilmamasi bu
sebepten kaynaklidir. (Doganay, 1998). Elektrik enerjisi ve mekanik enerji tiretmek
icin riizgar enerjisinden yararlanilmaktadir. Elde edilen mekanik enerji ¢iftliklerde
sulama ve evlerde kullanilmaktadir. Riizgar Enerjisi Santrallerinden (RES) elektrik

enerjisi tiretmek amaciyla yararlanilmaktadir.

Kinetik enerjiyi mekanik enerjiye riizgarin giicii ile riizgar tiirbinleri
cevirmektedir. Hava akimlari devam ettigi siirece rlizgar giicii enerji liretecektir.
Riizgar giicli diizensiz bir enerji kaynagidir. Riizgar tlirbinlerinin {irettigi enerjinin
depolanmas1 gerekir. Riizgar enerjisinin en bilylik avantaji enerji liretimi sirasinda

cevresel atik olusturmamasidir (Elibiiyiik & Ucgiil, n.d.).

Riizgar enerjisi, temiz, yerli, c¢evreyi kirletmeyen, siirekli ve dogrudan
kullanilabilen yenilenebilir bir enerjidir. Fosil yakit tiiketiminin azaltilmasinda yakit
hammadde maliyeti olmayan riizgar enerjisi etkilidir. Riizgar tiirbinlerinin ¢evreye en
onemli katkisi, asit yagmurlarina ve sera etkisine neden olmamasidir. Fosil yakitlarin
yanmastyla zararl gazlari olugturmamaktadir. Riizgar enerjisi yeteri kadar potansiyeli
olan ve gelecek i¢in limit veren yenilenebilir enerji kaynaklarindandir. Riizgar
enerjisinin dezavantajlari ise tiirbinlerin kurulus maliyeti fazladir ve riizgar santrali
kurulumunda gerekli alet ve techizatin yurt disindan ithal edilmesidir. Yerli iiretimin
tesvik edilmesi bu sorun giderilecektir (Bayrag, 2011). istenilen her bdlgeye riizgar
santrali kurulamamasinin nedeni riizgadr hizinin degisken olmasidir. Riizgarin bu
degiskenligini engellemek i¢in en giizel yol, elde edilen enerjiyi dogrudan ana iletim

hattina baglamaktir (Mehel et al., 2009).
2.1.3.Hidroelektrik Enerji

Hidroelektrik enerji, suyun sahip oldugu potansiyel enerjiyi kinetik enerjiye

doniistiirme yontemleri ile saglanmaktadir. Elektrik enerjisi barajlarda biriktirilen su



borular araciligr ile tlirbinlere gonderilmekte ve tlirbinlerde bulunan jeneratorler

araciligi ile iiretilmektedir (Oztiirel et al., 2001).

Hidroelektrik santrali uygulamalarinda, suyun potansiyel enerjisinden
yararlanilarak elektrik iireten santraller olarak tanimlanabilir. Suyun giiciinii elektrige
dontistiiren hidroelektrik santrallerdir. Hidroelektrik santraller suyun akisin1 ve enerji
miktarini belirlemektedir. Kii¢lik bir nehirde akan su ile biiyiik bir nehirde akan su ayn1
elektrik miktarini iiretmemektedir. Clinkii suyun giicii tlirbinleri dondiirerek elektrik

iiretimi saglamaktadir (Karacan, 2007).

Hidroelektrik santralleri insan yapimi olan bdliimleri sorunlara yol
acabilmektedir. Yasam alanlarini olumsuz etkilemektedir. Cevre dostu olarak bilinse
de bitkilerin ¢iiriimesine sebep olmaktadir. Sera gazinin atmosfere salinmasma da

c¢lirlime neden olur. (Hook, 2015).
2.2. Karbon Tiirleri

Karbon bazli siiper kapasitorler, olaganiistii giic yogunlugundan ve ultra uzun
dongiisel yeteneginden yararlanan umut verici bir enerji depolama sistemidir (Hu et
al., 2016; Shi et al., 2018). Elektrot malzemeler olarak gdzenekli karbon iiretimi yogun
ilgi gérmistiir. Su anda, gézenekli karbon tiretimi i¢in en yaygin ve giiclii yaklagim,
yenilenebilir biyokiitle malzemelerinin yiiksek sicaklikta aktivasyon islemidir (Sun et
al., 2017). Karbon malzemeler, diisiik fiyatlari, iyi elektronik iletkenlikleri ve
olagantistii korozyon direncinin yani sira kontrol edilebilir yap1 ve ylizey 6zellikleri
nedeniyle Br-FB'lerin katot malzemeleri i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir (Zhou et
al., 2006). Br-FB'ler i¢in yaygin olarak kullanilan karbon bazli katot malzemeleri,
kendinden gozenekli karbon malzemeleri ve gozenekli (2D veya 3D) karbon fiber
bazli malzemeleri icerir (Wang et al.,, 2019). Biyokiitle malzemeleri, bol aktif
fonksiyonel gruplara sahip gozenekli yapilari, zengin kaynaklar1 ve diigiik maliyetleri
nedeniyle Br-FB'lerin uygulamalarinda biiyiik potansiyele sahiptir. Ozetle, genis
spesifik yiizey alani, iyi iletkenlik, elektrokimyasal kararlilik ve diisitk maliyetli
karbon bazli malzemeler, Br-FB'ler i¢in gelismis elektrokatalizorler olarak uygundur.
Karbon malzemelerin morfolojisi ve gozenek yapilar1 kontrol edilebilir bir sekilde

tasarlanabilir ve ylizey 6zellikleri kolaylikla diizenlenebilir.

Ancak, toz halindeki karbon malzemeler belirli bir konsantrasyon polarizasyonu

meydana getirecektir.Brom iceren sistemde iyi bir stabiliteye sahip olmalarina ragmen,



elektrolit akig1 altinda elektrottan diismeleri kolaydir. Ayrica, tanitilan karbon bazli
elektrokatalizorler kecelerde esit olmayan bir sekilde dagilir, bu da artan yerel

polarizasyona ve zayif pil performansina yol acar (Zhang et al., n.d.).
2.3. Redoks Akis Pilleri

Redoks akis pilleri (RFB'ler), aktif elektrolit malzemelerin oksidasyonu ve
indirgenmesi yoluyla elektrik enerjisini kimyasal enerjiye doniistiirebilen,
depolayabilen ve gerektiginde serbest birakabilen elektrokimyasal sistemlerdir (Li et
al.,2011a). RFB'ler, ayr1 harici tanklarda depolanan ve elektron transfer
reaksiyonlariin inert elektrotlarda gerceklestigi redoks akis hiicresine pompalanan iki
dolasim elektrolitinde (anolit ve katolit) ¢oziinmiis iki redoks ¢ifti kullanir

(Ulaganathan et al., 2016).
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Sekil 2.2. Redoks akis pil yapisinin sematik gosterimi (Li et al., 2011b)

Bir RFB hiicresi, iki elektrolitten (pozitif ve negatif elektrolit) ve iyon degisim
zarl ile ayrilmis elektrotlardan olusur; her bolme bir harici elektrolit tankina ve bir
pompaya baglidir. Elektrik enerjisi ve kimyasal enerji arasindaki enerji doniisiimii
elektrotlarin yiizeyinde gerceklesirken, harici elektrolit tanklarindan gelen elektrolit
RFB hiicresine dolasir. Bir taraftaki elektrottaki indirgeme reaksiyonu, bir taraftaki
elektrolitten elektronlar1 ve iyonlar1 ¢ikarirken, diger taraftaki elektrottaki oksidasyon
reaksiyonu onlar1 diger taraftaki elektrolitte yeniden birlestirir. RFB'lerin avantajlar
arasinda ¢ok sayida sarj/desarj dongiisii i¢in dayaniklilik, yiiksek gidis-doniis
verimliligi, yiik veya girdideki degisikliklere hizla yanit verme yetenegi ve makul

sermaye maliyetleri yer alir (Weber et al., n.d.). RFB'lerin 6nemli bir avantaji, gii¢ ve



elektrik depolama kapasitesini bagimsiz olarak kontrol etmeyi miimkiin kilan gii¢ ve
depolama kapasitesini ayirma yetenegidir. Ik redoks akis pili (RFB), 1970'lerde
Ulusal Havacilik ve Uzay Dairesi'nden (NASA) Lawrence Thaller tarafindan tanitildi
(Jung et al., 2013).

2.4. Hidrojen-Brom Akis Pili

1974'te redoks akis pil kavrami kesfedildikten sonra, hidrojen/brom yakat hiicresi
sistemi, biiyiik 6l¢ekli enerji depolamasi i¢in genis ¢apta incelenmistir. 1984 yilinda
taginabilir elektrik giicli icin brom kompleksi hidrojen brom rejeneratif yakit hiicreleri
aragtirtlmistir (Baldwin, 1987). Yeo ve Chin, hidrojen brom akis pilini kapsamli bir
sekilde arastiran ilk kisilerdir (Cho et al., 2012).

Hidrojen brom akis pili, gézenekli bir ortam, Pt katalizorli ve membran igerir.
Sekil 14'te agikca goriildiigii gibi, H2/Br pilinin sarj1 sirasinda hiicreye hidrobromik
asit (HBr) verilir ve hidrojen (Hz) ve brom (Br) olarak ayrilir. Béylece hidrojen ve
brom hiicre disinda depolanir. H»/Br; akis pilinin desarji sirasinda, akis tersine ¢evrilir
ve hiicrenin pozitif elektrotuna HB7(,qy i¢indeki bir brom (Br2) ¢ozeltisi verilirken,
hiicrenin negatif elektrotuna hidrojen beslenir ve bunlar hidrojen bromiir (HBr)
olusturmak {izere reaksiyona girer; standart elektrik potansiyeli 1.098 V'dir. Bosalma

stirasinda hidrojenden gelen proton bromun azalmasina neden olur (Cho et al., 2012).
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Sekil 2.3. Hidrojen/brom akis pilinin goriiniimii (Cho et al., 2012)

Hidrojen bromun elektrokimyasal reaksiyonu hizli ve tersine ¢evrilebilir (Cho et

al., 2015). Daha dogrusu anotta hidrojen desarj sirasinda oksitlenirken sarj sirasinda



azalir. Aksine, hiicrenin katodunda, brom sirasiyla desarj ve sarj sirasinda indirgenir
ve oksitlenir. Hz/Bro pilin 25°C'deki ideal elektrokimyasal hiicre reaksiyonlari

asagidaki sekilde sunulmustur (Cho et al., 2012).
Pozitif elektrot/katotta: Br,(aq) + 2e~ = 2Br (aq) E° = 1.098V
Negatif elektrot/anotta: H,(g) = 2H*(aq) + 2e~ E° =0.000V
Genel hiicre reaksiyonu: Br,(aq) + H,(g) = 2HBr E°=1.098V

Hidrojen brom redoks akish pili, yiiksek gili¢ yogunlugu, yiiksek gidig-doniis
verimliligi ve diigiik maliyeti nedeniyle biiyiik 6l¢ekli elektrik enerjisi depolamasi igin
cekici bir teknolojidir (Nguyen et al., 2014). Lawrence Berkley Ulusal
Laboratuvari'ndaki son bulguya gore, H>-Br; akis pili, yaklasik %88 gibi yiiksek bir
enerji depolama verimliligine sahiptir (Tucker et al., 2015). Sonug olarak, hidrojen
brom akis pili, en umut verici elektrik enerjisi depolama sistemlerinden biri haline
geliyor. Hz-Br; akis pilinin avantajlari; Elektrot reaksiyonlari, yiliksek verim saglayan
hizlidir. Sistem hem asir1 desarji hem de sarj1 tolere eder, bu nedenle cihaza zarar
verme olasilig1 bu etkilerden dolayi hiicre azalir. Kendi kendine desarj1 diisiiktiir ve bu
nedenle hiicrenin coulomb verimi yiiksektir. Brom diisiik buhar basincina sahip
oldugundan ve saglik icin tehlikeli oldugundan brom elektroliti ve brom elektrotu

ortam basincinda calisabilir (Yeo & Chin, 1980) ve (Savinell & Fritts, 1986).
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3. MATERYAL VE METOT

3.1. Deneysel Yontem

= gy =X

U
o = §

Sekil 3.1. Balik pullarindan elde edilen gézenekli karbon malzemenin sematik gosterimi

Bu tez ¢alismasinda kullanilan kimyasallarin kullanim amaglart ve kullanilan

alet ve cihazlarin kullanimi Tablo 3.1-3.2°de verilmistir.

Tablo 3 1.Kullanilan Kimyasallar

KIMYASALLAR KULLANIM AMACI

Karbonizasyon isleminde inert atmosfer

N2 Gazi olusturmak i¢in
KOH -ISOLAB Kimyasal Aktivasyon igin
HCI Asidik islem
HF Si uzaklastirma
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Tablo 3 2.Kullanilan Cihazlar

CIHAZLAR KULLANIM AMACI

PROTHERM FURNACES PTF 12/50/600 MODEL FIRIN Karbonizasyon ve Kimyasal
Aktivasyon Islemi icin

. . . ®
IVIUM POTANSIYOSTAT-GALVANOSTAT (IVIUM ~ STAT.H, o L
CV olgtimleri igin

IviumM HOLLAND)

ETUV -NUVE MARKA Kurutma iglemlerinde

QUANTACHROME MARKA AUTOSORB 1Q2 MODEL CIHAZ

Yiizey Analiz Olgiimiinde
(BET)
JEOL, JSM-7001F (SEM) Yiizey Alan1 Goriintiilemede
TA INSTRUMENTS DMAQ800 MODEL (TGA) Termal 6zelliklerin belirlenmesi
icin gereklidir.

LABCONCO FREEZE DRYER FREEZE 12 PLUS (LiYOFILIZATOR)  Numunenin dondurularak kurutmak

i¢in
Elemental ve kimyasal
RiGAKU ZSX PriMUS II (XRF) kompozisyonu belirlemede
RADWAG AS 220R2 (ANALITIK TERAZI)
Tartim
WISESTIR MSH-30D (MANYETIK KARISTIRICI) Homojen karistirma
Ultrasonik Banyo CV igin ¢ozelti hazirlamada

Bu calismada hidrojen/brom (H2/Brz) akis pilinde katot kinetigini gelistirme
amagli biyokiitleden karbon sentezi caligsmalarina yer verilmistir. Bu calismada
katalizor destek malzemesi olarak kullanilacak karbon sentezi yapilmistir.
Biyokiitleden elde edilen H2/Brz redoks akis pili katot elektrotu i¢in enerji depolama
elektrokatalizoriin iyilestirilmesi amaglanmaktadir. Balik pullari yliksek miktarda N
elementi ve Ca eksikligi olan hidroksiapatit(Cas(P0,);OH) i¢eren kolajen yapidadir.
Nano boyut yapisi, genis ylizey alani, bol oksijen ve azot iceren fonksiyonel gruplara
sahip balik pulu tercih edilmistir. Karbon bazli katalizér hazirlamak i¢in KOH reaktifi
kullanilmas: sarttir. Akis pili olarak Hidrojen/Brom katot elektrotunda ilk defa
calisilacaktir. Sazan balig1 pulundan elde edilen karbon sentezini gergeklestirmek icin

ilk olarak HCl ile yikandiktan sonra hidrotermal isleme tabi tutulur ve kurutmak icin
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liyofilizasyon kullanilir. 750°C, 800°C, 850°C, 1000°C sicakliklarda karbonizasyon
yapilir. Calisma da balik pulundan sentezlenen karbon H»/Br; redoks akis pilinde

performans dl¢timleri yapilir.

750°C, 800°C, 850°C, 1000°C’de karbonizasyondan sonra karbonda mikro bol
oksijen igeren gruplar olmasi beklenmektedir. Sentezlenen karbonun gevrimsel
voltametri (CV), X-Isin1 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS), Termogravimetrik analiz
(TGA), Nz-Adsorpsiyonu (BET), X-Isin1 Kirinimi (XRD), Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM-EDS) gibi karakterizasyonlar1 gerceklestirilecektir.

Sazan balig1 pulundan sentezlenen biyokiitle atigindan karbon i¢in hidrotermal,
liyofilizasyon, karbonizasyon islemleri uygulandi. Balik pullar1 6nce oda sicakliginda
HCI c¢ozeltisinde kalsiyum tuzunun giderilmesi icin asidik igleme tabi tutuldu.
Islatilmis balik pulu nétr olan kadar vakumlu filtrasyon yontemi ile yikandi. Basit
hidrotermal islem ile balik pulu KOH c¢ozeltisi ile ekstrakte edildi. Daha sonra jelatin
olusturmak i¢in hidrolize edildi. Bu islem KOH soliisyonu ile 1slanmig balik pulu
teflon kapl bir otoklav igerisinde 1sitildi. Elde edilen ¢6zelti siizme yapilarak tortudan
ayrildi. Vakumlu liyofilizasyon siiziintiiyii kurutmak i¢in kullanildi. KOH ¢dzeltisi
vakumlu liyofilizasyon kurutma esnasinda tabaka benzeri kristal olugmasi
gbzlemlendi. Kurutulmus numune tiip firin igerisinde azot atmosferinde karbonize
edildi. Elde edilen numune HCI ¢ozeltisinde bekletildi ve notr hale getirildikten sonra
kurutuldu. Sentezlenen karbonun elektrokimyasal ve yapisal karakterizasyonlari

gerceklestirildi.
3.1.1.Balik Pulu Temini

Bu tez c¢alismasinda higbir 6n isleme tabi tutulmadan analize alinan biyokiitle
sazan balig1 Kars ilimize ait barajdan alinarak temin edilmistir. Bir tiir diigiik maliyetli
biyokiitle atig1 olarak, balik pullart kolajen agisindan zengindir (Fang et al., 2014a).
Sazan baliginin ¢cok pullu olmasi tercih edilmesindeki en biiyilik nedendir. Sazan baligi
pulu (grass carp scale) karbonizasyonu gerceklestirildi. Karbon sentezi ilk asamada

balik pullar1 derisinden ayikland1 yikanip oda sicakliginda kurutuldu.
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a) b)
Sekil 3.2. Hammadde a) Sazan balig1 b) Sazan balig1 pulu

3.1.2.Hidrotermal

Biyokiitle kaynagi olan kurutulmus balik pulu (ot sazani) 6nce 3 gr tartilarak oda
sicakliginda 2 saat boyunca 1M 30 ml hidroklorik asit ile asidik igleme tabi tutuldu.
Asidik iglem ise kalsiyum tuzunun giderilmesinde pratik, diisiik maliyetli ve kisa igslem
stiresi sundugu i¢in avantajli bir yontemdir. Asit veya alkali soliisyon jelatin

olusturmak i¢in kullanilabilir (Duan et al., 2009; Kaewdang et al., 2014).

Sekil 3.3. Kurutulmus balik pulu

Islatilmig balik pulu, Sekil 3.4’te gosterildigi gibi su notr olana kadar vakumlu

filtrasyon yontemiyle deiyonize su ile yikandi.
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Sekil 3.4.Vakumlu filtrasyon yontemi

Harcanan Su Miktari
4000
3500
3000
2500
2000

v (ml)

1500
1000
500

PH

Sekil 3.5. Harcanan Su Miktar1

Teflon kap ve paslanmaz celik otoklav sistemi Sekil 3.6’da gosterilmistir. Teflon
kap icerisine yerlestirilen balik pullar1 paslanmaz celik otoklav jelatin ekstraksiyonu,
sablon aktivator olarak 90 ml 0,01 M KOH ¢6zeltisi kullanildi. HCI soliisyonu ile
onceden islenmis balik pulu teflon ile kapatilmis bir otoklav icerisine alindi ve jelatin
olarak 80 °C'de 24 saat KOH soliisyonu kullanilarak etiiv de 1s1l igsleme tabi tutuldu.
Balik pullarindaki kolajenden ekstrakte edildi.

15



a)
Sekil 3.6. a) Paslanmaz gelik otoklav ve teflon kap b) Etiiv

Stizme yontemi Sekil 3.7°de  goOsterilmistir.  Jelatin  ekstraksiyon
gergeklestirildikten sonra otoklav icerisinde jelatin ve balik pullari bulunan uguk sar1
soliisyon gdzlenmistir. Bu soliisyon filtre membran ile siizme yOntemiyle tortudan
ayrildi. Coklu heteroatom katkili ultra ince BPK i¢in sentez yontemi, balik pullarindan
jelatin ekstraksiyonundan esinlenmistir. Diigiik maliyetli biyokiitle atig1 olarak, balik

pullar1 kolajen agisindan zengindir (Fang et al., 2014b).

Sekil 3.7.Siizme Y Ontemi
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3.1.3.Liyofilizasyon

Numunenin yapisinin bozulmamasi i¢in sicaklik kullanilmadan kurutulmasi
istenmektedir. Siizlintiiyli kurutmak i¢in vakumlu liyofilizasyon kullanildi. Siiziinti
sar1 soliisyondan stiziilerek ayrildiktan sonra liyofilize edildi. Bdylece kurutulan

iirliniin sekli, rengi ve aromatik yapisi korundu.

Sekil 3.9. Liyofilizasyon sonrasi balik pullarinin goriintiisii
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3.1.4.Karbonizasyon

Son asama da karbonizasyon diizenegi sekil 3.10°da  verilmistir.
Liyofilizasyondan sonra kurutulmus balik pullar1 bir cam kuvartz reaktore konularak
N> atmosferinde 750°C, 800°C, 850°C, 1000°C’de 4 saat boyunca tiiplii firin 1s1l igleme
tabii tutuldu.

Sekil 3.10. Kuvartz tiiplii seramik firin sistemi

Sekil 3.11°de asidik islem uygulanmistir. Elde edilen numune 24 saat boyunca
1 M HCI ¢ozeltisi igerisinde daldirildi.

Sekil 3.11. HCI Cozeltisi Asidik Islem
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Santrifiij yontemi Sekil 3.12°de gosterilen Isolab marka santrifiij cihazi ile

yapilmigtir. Notr olana kadar santrifiij yontemi ile numune ayristirildi.

Sekil 3.12. Santrifiij yontemi

Notr hale getirildikten sonra 80°C’de 4 saat etiivde kurutulmustur. Sentezlenen
numune BPK olarak adlandirildi. Sekil 3.13’te kurutulmus ve sentezlenen balik pulu

katalizor gosterilmistir.

a) b)

Sekil 3.13. a) Sentezlenen karbon b) BPK
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Sekil 3.14. Saf sazan pulundan elde edilen karbon numuneleri

3.2. Karakterizasyon

Yapisal karakterizasyon numunenin yiizey morfolojisini taramali elektron
mikroskobu (SEM) (JEOL, JSM-7001F) kullanilarak analiz edilmistir. (Hizlanma
gerilimi 15kV). Karbonun termal 6zelliklerini belirlemek i¢in termo gravimetrik analiz
(TGA) (TA instruments marka DMAQ®S800) kullanilarak dogrulanmigtir. Termo
gravimetrik analiz azot atmosferi altinda ve 15°C/dk tarama hizinda yapilmistir.
Gozenek hacmi, gozenek cap1 ve gbzenek dagilim bilgileri i¢in Azot Adsorpsiyonu
(Quantachrome marka Autosorb 1Q2) BET analizi yapilmistir. Numunenin
kurutulmas1 igin liyofilizatdr (Labconco Freeze dryer 12 plus) kullanilmistir.
Liyofilizasyon -85°C 0,020 mbar’da ¢alisilmistir. Malzemenin temel bilesimlerini
belirlemek i¢in X-Isin1 Floresans Spektometresi (XRF) (Rigaku ZSX Primus IT) model

cihaz ile yapilmistir.
3.2.1. Termo gravimetrik Analiz Yontemi (TGA)

Karbonun sentez agamasinda karbonizasyon sicakliginin belirlenmesi amaciyla
Karadeniz ileri Teknoloji Arastirma Merkezinde KITAM’da bulunan TA instruments
marka DMAQS800 model TGA analiz cihazi ile analiz yapilmistir. Sicaklik 0 ila
1000°C arasinda 1sitma hiz1 20°C/dk olup azot (N2) atmosferinde analiz edilmistir.

20



3.2.2. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM-EDS)

Numunelerin yiizey morfolojisi SEM gériintiileri Karadeniz leri Teknoloji
Arastirma Merkezinde (KITAM) bulunan JEOL marka JSM-7001F model cihaz ile
alinmistir. Hizlandirma gerilimi 15.0 kV’dir. Katalizér yapinin morfolojik 6zellikleri
SEM goriintiileri ile analiz edilmistir. Kiitlece bilesimi bulmak i¢in malzemelere enerji
yayilimli X-1s51m1 (EDS) analizi yapilmistir. Ca, C, Cl, O, F ve K elementleri i¢in

haritalama yapilmistir.
3.2.3. Azot Adsorpsiyonu (BET)

Sentezlenen numunenin ylizey alani, gozenek hacmi ve goézenek c¢api
degerlerinin bulunmasi amaci ile N> adsorpsiyonu/desorpsiyonu teknigi kullanilmistir.
Analiz Recep Tayyip Erdogan Universitesi merkez laboratuvarinda bulunan

Quantachrome marka Autosorb 1Q2 model cihaz ile yapilmistir.
3.2.4. X- Isim Floresans Spektometresi (XRF)

Islem &ncesi saf sazan baligi pulunun elemental ve kimyasal kompozisyonu
belirlemek icin kullanilmigtir. ODTU Merkez Laboratuvarinda bulunan Rigaku ZSX
Primus II marka cihaz ile analiz yapilmistir. Analiz araligi Bor-Uranyum ile

calisgtlmistir. Sazan balig1 pullari pelet ile preslenerek analiz edilmistir.
3.2.5.X- Isim1 Kirinim Yoéntemi (XRD)

Yapisal karakterizasyonda sentezlenen karbonun dogrulugunu teyit etmek icin
XRD analizi yapilmistir. Numunelerin X-1s1n1 difraktometre (XRD) verileri Karadeniz

Ileri Teknoloji Arastirma Merkezinde (KITAM) bulunan Rigaku, Smartlab cihaz ile
analiz yapilmistir. Tarama agis1 2- 90° ve tarama hizi 2°/dk ve Cu-Kal kaynagi
kullanilarak yapilmstir.

3.2.6.X- Isin1 Fotoelektron Spektrometeri (XPS)

X-Ism1 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) elektrot yiizeyindeki fonksiyonel
gruplarin tespiti i¢in kullanilmistir. Karbonun yiizeyindeki elementel ve molekiiler
bilesenlerinin belirlenmesi icin ODTU Merkez Laboratuvarinda bulunan PHI

5000 VersaProbe ile analiz yapilmistir.
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3.2.7.Cevrimsel Voltametri Analizi (CV)

Elektrokimyasal ozelliklerin belirlenmesi i¢in doniisiimlii voltametri (CV)
tekniginden yararlanilmistir. Testler, standart bir {i¢ elektrotlu elektrokimyasal hiicre
(Basi marka RDE-2) model stant ile Ivium potansiyostat-galvanostat (Ivium®Stat.h,
Ivium Holland) kullanilarak N> ortaminda yapilmistir. Referans (RE-5B, Basi®),
karsit (MW-1033, Basi®) ve ¢alisma elektrotu kullanilmistir. Sirasiyla Ag/AgCl (3 M
NaCl), Pt tel ve caligma elektrotu olarak balik pulundan sentezlenen karbon
kullanilmistir. Katalizor miirekkebi icin, 10 pL agirlikca %0,05 Nafion ¢ozeltisi,
ultrasonik bir banyoda 0,5 mL 2-propanol igerisinde ¢ozlindiiriilmiistiir. Daha sonra
hazirlanan karigima 2,5 mg katot katalizorii sentezlenen karbon ilave edilmistir ve 15
dakika ultrasonik banyoda tutulmustur. Son olarak, 10 pL katalizér miirekkebi GCE
temiz yiizeye damlatilmis ve kurutulmustur. Cevrimsel voltametri testlerinde elektrolit
0,010 M HBr + 0,005 M Br; soliisyonu kullanilmistir. Elektrolit ve elektrotlar analiz
haznesine yerlestirildikten sonra ortam inertliigiiniin saglanmasi adma sistem 20
dakika boyunca N> akisi altinda purge edilmistir. Farkli tarama hizlarinda (50-500
mV/s) 0,0-1,0V potansiyel araliginda gerceklestirilmistir.

3

Q(C_ahsma Elg,trodu)
& B

Sekil 3.15. Ug elektrotlu elektrokimyasal hiicre
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4. BULGULAR VE TARTISMA
4.1. Karakterizasyon Sonuclari

4.1.1. Termo Gravimetrik Analiz Yontemi (TGA)

Balik pulu katalizériin TGA egrisi sekil 4.1'de sunulmustur. Islem gérmemis
balik pulunun kiitle kaybi1 adsorbe edilen neme atfedilmistir. 300°C kiitle kaybi
numunedeki nemden kaynaklandigi diistiniilmektedir. 300°C- 800°C deki 1. ve 2. kiitle

kayiplar1 gézlenmistir.

)
g

wweight

i 0 il il 0 00
Temperature (C) Universal VA4 5A

Sekil 4.1.Saf sazan balig1 pulu TGA egrisi

800°C ait TGA egrisi Sekil 4.2°de verilmistir. Yaklagik 200°C’ye kadar olan ilk
kayip numuneye bagli nemden kaynaklanmistir. Yaklagik 600°C’ye kadar karbon
kiitlesinde ciddi bir kayip olmamistir. 600°C’den sonra ise karbonun kiitlesi sabit

kalmstir.
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Sekil 4.2. 800°C BPK TGA egrisi

Karbonizasyon oncesi ve sonrasi kiitle kayiplar1 incelendiginde kiitle kaybinin
arttigl belirlenmistir. Bu kiitle artis1 karbonizasyon sonrasi katalizor yiizeyinde
bulunan oksijen igeren fonksiyonel gruplarin artisi1 ve karbonizasyon sirasinda
salinmasina atfedilmistir. 1000°C’de sentezlenen katalizore ait TGA egrisi sekil 4.3°te
verilmistir. Yaklasik 100 °C’ye kadar olan nemden kaynaklanan ilk kiitle kayiplarinin
benzer oldugu goriilmiistiir. BPK yapisinda goriildiigli gibi 600 °C’ye kadar bir kiitle

kayb1 olmamugtir.
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Sekil 4.3. 1000°C BPK TGA egrisi
4.1.2. Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) Goriintiileri

Balik pulundan sentezlenen katalizorlerin 750°C, 850°C, 1000°C’deki
karbonizasyon sonrasi ylizey morfolojisi Taramali Elektron Mikroskobu (SEM)
analizi ile gergeklestirilmistir. Yiizeyde bulunan oksijen igeren fonksiyonel gruplar
EDS haritas1 ile gozlemlenmistir. 750°C’deki sentezlenen katalizoriin SEM
goriintiileri sekil 4.4'te sunulmustur. Katalizoriin diizensiz bir yapiya sahip oldugu ve

safsizliklar igerdigi gozlemlenmistir.

Sekil 4.4.750°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkli biiyiitmelerde SEM goriintiileri
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BPK, 10 mm boyutlarinda 2 boyutlu nanotabakadan olusur. Goriildigi gibi
BPK, 100 pm boyutlarinda diizensiz piiriizlii ylizeylidir. Yiizeyde belirgin asinmalar

olmustur.

Sekil 4.5. 750°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkl: bilylitmelerde SEM goriintiileri

750°C’deki sentezlenen katalizoriin farkli biiytitmelerdeki SEM goriintiileri sekil
4.5'te sunulmustur. Balik pulu katalizér 750°C’deki karbonizasyon sonrasi SEM

gorlintiisii ve EDS haritas1 sekil 4.6’dasunulmustur.

Electron Image 1

EDS Layered Image 1
s ™

a) b)
Sekil 4.6.750°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait a) Elektron goriintiisii b) EDS haritas1

Balik pulu katalizor 750°C’deki karbonizasyon sonrast SEM goriintiileri Balik
pulu katalizoriin karbonizasyon sonrasi EDS haritast incelendiginde, asidik

modifikasyona atfedilen oksijen iceren fonksiyonel gruplar gézlemlenmistir.
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Sekil 4.7. 750°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C, O, Cl elementlerinin EDS goriintiileri

750°C’de sentezlenen BPK katalizoriinin C, O, Cl elementlerinin EDS
haritalama goriintiileri sekil 4.7°te verilmistir. C, O ve Cl elementleri ylizeye esit
olarak yerlestirilmistir. Elde edilen karbon nano tabakanin, jellesme ve KOH’in ¢oklu

amino asidinden gelen oksijen atomlarini igerdigini gostermektedir.

. Spectrum 3
Wth o

C 88 02
0 100 02
a 08 00
Na 02 00
K 01 00
Si 01 00
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) |

Sekil 4.8. 750 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.
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Tablo 4 1.750 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 88,79
(0] 10,00
Na 0,17
Si 0,11
Cl 0,79
K 0,15
Total: 100,00

. Spectrum 1

Wt% o

921 01
7.0 0.1
0.6 0.0
0.1 0.0
0.1 0.0
0.1 0.0

N N N R R ] RN RN R RN RN RN

Sekil 4.9. 750 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.

Sekil 4.9°da 750 °C’de sentezlenmis katalizore ait EDS analizini igermektedir.
EDS analizi incelendiginde sentezlenen katalizoriiniin yiiksek oranda karbon igerdigi

goriilmektedir.

Tablo 4 2. 750 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 92,05
(0] 7,02
Si 0,07
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P 0,12

Cl 0,60
K 0,14
Total: 100,00

800°C’deki sentezlenen katalizoriin SEM goriintiileri sekil 4.10'da sunulmustur.
Jelatin tiirevli karbon nano tabakalarda ¢ok sayida gozenek ve kusur olusturdugu

gorlilmiistiir.
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15.0kV SEI SEM WD 10.0mm X 100 15.0kV SEI SEM WD 10.0mm

>

-— 10pm KITAM
15.0kV SEI SEM WD 10.Omm| X 1,000 15.0xV SEI

Sekil 4.11. 800°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkli bityiitmelerde SEM goriintiileri

BPK numunesinin karbon miktarinin belirlenmesi i¢in EDS tekniginden
yararlanilmigtir. Bunun i¢in haritalama (mapping) yapilmistir. BPK i¢in yapilan

haritalama goriintiileri Sekil 4.12-4.13te verilmistir.
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Sekil 4.12. 800°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait a) Elektron goriintiisii b) EDS katmani
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Sekil 4.13.800°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C, O, Cl elementlerinin EDS goriintiileri

BPK’ nin enerji-dagilimli X-151n1 spektroskopisi (EDS) haritalama goriintiileri
sekil 4.13’te verilmistir. 800 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen katalizoriin

EDX haritas1 incelendiginde %93,7 C elementi goriilmiistiir. BPK’nin SiO; ile
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yikanmasi sonucu basarityla sonuc¢lanmistir. EDS haritalama goriintiilerinde Si

elementi goriilmemistir.
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Sekil 4.15. 800 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datast

Tablo 4 3. 800 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 93,81

(0] 3,98

Cl 1,35

K 0,85
Total: 100,00
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Sekil 4.16. 800 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datas1

Tablo 4 4.800 °C’deki EDS elementel analiz sonuglart

Element Wt%
C 87,73

0] 5,09

Cl 3,29

K 3,89
Total: 100,00

M Spectrum 6
Wt% o
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Sekil 4.17. 800 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.
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Tablo 4 5.800 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 91,38
0] 6,57
Na 0,13
Cl 0,96
K 0,96
Total: 100,00

M spectrum 2

Wt% o
= 926
o 6.7
cl 0.6
K 0.1
Si 0.1

Sekil 4.18. 800 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.

800°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C elementinin EDS haritalama
goriintiileri sekil 4.18’de verilmistir. C elementi %92,6 olarak goézlenmistir. Yiizeyde
cok az miktarda Si elementine rastlanmistir. EDX haritasi incelendiginde amino asitten

gelen oksijen atomlar1 %6,7 olarak gézlenmistir.

Tablo 4 6. 800 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 92,58
(0] 6,66
Si 0,09
Cl 0,57
K 0,11
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Sekil 4.19. 850°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkli bitylitmelerde SEM goriintiileri

Sentezlenen BPK’nin SEM goriintiileri Sekil 4.19°da verilmistir. BPK yapisi

jelatin yapida olusmustur.

— 10pm KITAM

15.0kV SEI X 1,000 15.0kV SEI SEM WD 10 . Omm)

Sekil 4.20. 850°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkli bityiitmelerde SEM goriintiileri

850°C’de sentezlenen BPK yapilari homojen olarak olugsmustur. EDS sonuglari
sekil 4.20°de verilmistir. BPK katalizoriiniin SEM goriintiileri, jelatinin film olugturma
ozelliginden dolay1 liyofilizasyondan sonra balik pullarinin iizerine jelatinin zengin C,
O ve K atomlar1 i¢eren pul seklinde kaplandigini agikca gdstermistir. (Jayaramulu et

al., 2018).
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Sekil 4.22. 850°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C, O, Cl elementlerinin EDS goriintiileri

BPK’nin enerji-dagilimli X-1s1m1 spektroskopisi (EDS) haritalama goriintiileri
sekil 4.21°de verilmistir. Cok sayida O atomunun karbon nano tabakalarinda
goriintiilenmigtir. 850°C’de sentezlenen numunelerindeki O atomu godzlenmesi
gozenekli yapilarin nem tutma oOzelliklerinin yiiksek olmasindan kaynaklandigi
diisiiniilmektedir. Balik pulundan elde edilen jelatin, zengin C, N, O ve S atomlarina
sahip ¢coklu amino asitlerden (6rn., glisin, prolin, alanin, metionin, vb.) olusur. (Pati et

al., 2010)

FKal 2 KKal Ca Kol

M 1 | r-— |

25um 25um

25um

Sekil 4.23.850°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin F, K, Ca elementlerinin EDS
goriintiileri
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Sekil 4.24. 850 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datas:.

Tablo 4 7.850 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 92,44

(0] 4,89

F 1,00

S 0,06

K 0,36

Cl 0,97

Na 0,09

Ca 0,18
Total: 100,00

l

WD 10.1mm

100pm KITAM ) 100pm KITAM

WD 10 . Omm)

Sekil 4.25.1000°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkli biiylitmelerde SEM goriintiileri

1000°C’deki sentezlenen balik pulu katalizoriin farkli biiyiitmelerdeki SEM
goriintiileri sekil 4.25’te sunulmustur. BPK SEM goriintiileri incelendiginde KOH,
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liyofilizasyon islemi sirasinda tabaka benzeri kristal olusmustur. Balik pulundan
sentezlenen karbonda jelatin tabakasi oldugu gézlenmistir. KOH kristal yiizey {izerine
kaplanmigtir. Tiim BPK numuneleri farkli yiizey piirtizliiliigiine sahip 2 boyutlu nano

tabaka yapidadir.

Sekil 4.26.1000°C’de sentezlenen BPK katalizoriine ait farkli biiylitmelerde SEM goriintiileri

1000°C’deki sentezlenen balik pulu katalizoriin farkli biiyiitmelerdeki SEM
gorlintiileri sekil 4.26’da sunulmustur. Yiiksek sicaklikta karbonizasyon sirasinda,

jelatin tabakast KOH aktivasyonu ile gdzenekli karbon nano-tabaka elde edilmistir.

EDS Layered Image 1

Electron Image 1

GEEE e *

25um Z5pm

Sekil 4.27. 1000°C’de sentezlenen BPK katalizdriine ait a) Elektron goriintiisii b) EDS katmani

1000°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C, O, CI, F, K elementlerinin EDS

haritalama goriintiileri sekil 4.27’te verilmistir.
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Sekil 4.28. 1000°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C, O, Cl, K, F, Ca elementlerinin EDS
goriintiileri

1000°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin C, O, CI, F, K elementlerinin EDS

haritalama goriintiileri sekil 4.26’da verilmistir. C, O ve Cl elementleri ylizeye esit

38



olarak yerlestirilmistir. Elde edilen karbon nano tabakanin, jellesme ve KOH’in ¢oklu

amino asidinden gelen oksijen atomlarini igerdigini gostermektedir.
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Sekil 4.30. 1000 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.
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Tablo 4 8.1000 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 90,59

(0) 5,23

F 1,04

Si 0,07

S 0,11

Cl 0,55

K 2,18

Ca 0,24
Total: 100,00

. Spectrum 2
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Sekil 4.31. 1000 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.

Tablo 4 9.1000 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 89,81

(0] 5,93

F 0,43

Si 0,36

S 0,18

Cl 0,99

K 1,99

Ca 0,31
Total: 100,00
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Sekil 4.32. 1000 °C’de karbonizasyon sonucu sentezlenen BPK EDS datasi.

Tablo 4 10. 1000 °C’deki EDS elementel analiz sonuglari

Element Wt%
C 92,43

(0] 4,80

S 0,15

Si 0,10

K 1,38

Cl 0,84

Ca 0,29
Total: 100,00

4.1.3. X-Isim Floresans Spektometresi (XRF)

Islem oncesi saf balik pulunun X-Isin1 Floresans Spektroskopisi (XRF),

elementel kompozisyonu analiz edilmistir.
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Tablo 4 11.Saf sazan balig1 pulu XRF elementel analiz sonuglar1

No. Component Result Unit Det.limit  Elline Intensity w/o normal
1 C 46.1 wt% 0.21308 C-KA 4.7998 41.0720
2 o 26.2 wt% 0.76894 O -KA 0.1761 23.3259
3 N 25.5 wt% 4.13554 N -KA 0.0587 22.7333
4 Ca 1.25 wt% 0.00278 Ca-KA 15.8990 1.1174
5 S 0.692 wt% 0.00209 S -KA 6.8752 0.6158
6 P 0.147 wt% 0.00130 P-KA 1.7479 0.1310
7 Sr 0.0248 wt% 0.00050  Sr-KA 7.4213 0.0221
8 Mg 0.0104 wt% 0.00264 Mg-KA 0.0128 0.0092
9 Si 0.0102 wt% 0.00243  Si-KA 0.0407 0.0090

10 Al 0.0078 wt% 0.00180  Al-KA 0.0286 0.0070
11 Zn 0.0037 wt% 0.00086  Zn-KA 0.3396 0.0033

Tablo 4 12.Saf sazan balig1 pulu XRF elementel analiz sonuglar1

Spectrum  No. Peak position Peak int. BG int. Element line
(deg) (keps) (keps)

Heavy 1 15.605 0.851 1.228  Rh-KBI

2 16.268 1.189 1.342

3 16.533 1.895 1.388 Rh-KB1-Compton

4 17.566 5.453 1.750  Rh-KA

5 18.474 7.419 2.632  Rh-KA-Compton

6 22.428 1.318 0.989 Sr-KB1

7 25.145 7.421 0.679 Sr-KA

8 41.820 0.340 0.185 Zn-KA
Ca-KA 1 113.067 15.899 0.097  Ca-KA
K-KA 1 136.590 0.032 0.036 K-KA
CI-KA 1 92.890 0.037 0.028 CI-KA
S -KA 1 110.812 6.875 0.051 S -KA
P-KA 1 138.994 0.087 0.027  P-SKA3

2 141.143 1.748 0.030 P-KA
Si-KA 1 108.992 0.041 0.011 Si-KA
Al-KA 1 144.809 0.029 0.004  Al-KA
Mg-KA 1 38.168 0.013 0.002  Mg-KA
Na-KA 1 47.734 0.012 0.001 Zn-LA
O -KA 1 52.771 0.176 0.005 O -KA
N-KA 1 46.217 0.059 0.029 N-KA
C-KA 1 32.389 4.800 0.099 C-KA
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Sekil 4.33. Saf sazan balig1 pulu XRF analiz sonuglari
4.14. X-Isim Kirinim Yontemi (XRD)

Balik pulu katalizoriin 1000°C’deki karbonizasyon sonrast kristal yapilarindaki
degisim XRD ile tanimlanmistir. Katalizoriin 1000°C’deki XRD sonuglart sekil
4.34’te verilmistir. Katalizorlin pik yogunluklar1 incelendiginde dnemli difraksiyon
pikinin 20-30° araliginda oldugu tespit edilmistir. 20-30°°da meydana gelen yaklasik
24°'de yer alan genis ve zayif pikler kirinim (0 0 2) diizlemine denk gelmektedir.
Sentezlenen katalizorde XRD desenleri incelendiginde pik pozisyonlarinda gozle
gorlliir bir degisiklik tespit edilememistir. Diisiik agili sagilmadaki yiiksek yogunluk,
baskin derecede mikro/mezo gézeneklerin varligini dogrulamaktadir. Yaklasik 40°'de
yer alan goze ¢arpmayan (1 0 0) pikler BPK i¢in goriilmiistiir. Pik yogunluklarinda
herhangi bir artis olmamistir. Bu da BPK’nin diizensiz yapilarda oldugunu, ancak
kiigiik kristal bolgelere sahip oldugunu gosterir (Niu et al., 2018). 1000 °C'de
sentezlenen katalizor i¢in hidroksiapatit tepe noktalar1 kii¢iik ve dardir. BPK’ nin
agirhikli  olarak gozenekli veya bosluklu rastgele yonlendirilmis karbon

katmanlarindan olustugunu gostermektedir.
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Sekil 4.34. Sentezlenen katalizoriin 1000°C’deki XRD deseni
4.1.5. X-Isim Fotoelektron Spektrometresi (XPS)

X-Isin1  Fotoelektron Spektroskopisi (XPS) analizi, 850°C ve 1000°C
sentezlenen BPK numunesi i¢in ylizey element bilesimini ve kimyasal durumu analiz
etmek icin gerceklestirildi. Sekil 4.35- 4.36° da gosterildigi gibi, BPK i¢in, XPS
spektrumlarinda C, O ve N tiirlerini gosterdi. Karbonizasyon sicakligi arttikca
ylizeydeki heteroatom igeriginin (O ve N) azalmistir. BPK i¢in Cls, Ols ve N1s’nin
yiiksek ¢oziintirlikli XPS spektrumlari, yilizey kimyasal durumlarini belirlemek i¢in
analiz edildi. Sekil 4.32°de gosterildigi gibi, cok sayida sp3-bagli ve heteroatoma bagli
C atomuna sahiptir, bu da BPK i¢in yiiksek kusur yogunluklarii gosterir (Zou et al.,
2017). Cls, Nls ve Ols'ye karsilik gelen piklerin, yapisal olarak karbon matrisine
dahil edilmis azot atomlarmin varligimmi gosterdigi gozlemlenebilir. Pik atamasi ve

element bilesimi Tablo 4.13'te 6zetlenmistir.
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Tablo 4 13. N1s, Cls ve Ols XPS verileri

Pik Baglanma enerjisi Atom %
(eV)
NIS 400 7,6
800°C
018 400-600 17,5
C1S 285 73,2
NIS 399 3,7
1000°C 018 400-600 14,9
C1S 287 78,1
5000 T T T T T
Atomic %
: o
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Sekil 4.35. 850°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin XPS analizi
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Sekil 4.36. 1000°C’de sentezlenen BPK katalizoriiniin XPS analizi

BPK katalizorii icin Ols spektrumu tepe noktasi (400-600 eV) olarak
bulunmustur. (Liu et al., 2013). Karbon malzemelerin iyi 1slanabilirligi i¢in gerekli
olan C=0 igeriginin diisiik termostabilitesi nedeniyle karbonizasyon sicakligir 700
°C'nin lizerinde oldugu i¢in C=O0 igeriginin azaldig1 belirtilmektedir (Figueiredo et al.,
1999). O atomlarmin yani sira, farkli kimyasal durumlara sahip N atomlar1 da
katalizoriin 1slanabilirliginin arttiritlmasinda 6nemli rol oynamuistir. Piridinik-N (398,4
eV), pirrolik-N (399,9 eV) goriilmiistiir (Zhao et al., 2015). N katkili karbon

malzemelerin 1slanabilirligi i¢in 6nemlidir.

4.1.6. Azot Adsorpsiyonu (BET)

Balik pulu katalizériin 750 °C, 800 °C, 850 °C, 1000°C’deki karbonizasyon
sonrasi N2 adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri mikro goézenek boyutu dagilimi sekil
4.37-40’ta sunulmugtur. Farkli sicakliklarda sentezlenen katalizoriin toplam ylizey
alan degerleri 16.268-19.881 m?/g arahiginda oldugu goriilmektedir. KOH oran
arttirllsaydi daha yiiksek yiizey alani elde edilebilirdi.

Yiizey alanini artiran mezo gozeneklerin olugsmadigi ve mikro gézeneklere sahip
oldugu goriilmektedir. KOH’in etkisinin yetersiz kalmasi karbonizasyon sonucu

yapinin saglamlagmasi ve diizenlenmesinin oldukea diizenli gelistigi sonucu olabilir.

Tiim BPK numuneleri i¢cin N> adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri, mikro
gozenekli yapilarla iligkili tip I izoterm 6zellikleri sergiler KC'lerin oynadigi aktivator

rollerini dogruladi. Yiiksek sicaklikta kademeli olarak artan kimyasal aktivasyon
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nedeniyle karbonizasyon sicakligi arttikca her BPK numunesi i¢in spesifik yilizey alani

ve gozenek hacmi artt1 (He et al., 2017).

Tablo 4 14. BET analizi sonuglari

Sicakhk Yiizey alam V mikro (cm®/g)
750°C 16,268 m?/g 0,1708
800°C 19,207 m?/g 3,0901
850°C 6,653 m?/g 1,5245
1000°C 19,881 m?/g 0,5380

4.1.7. Cevrimsel Voltametri (CV) Analiz Sonuclar

Sentezlenen balik pulu katalizorlerinin elektrokimyasal aktiviteleri ¢evrimsel
voltametri analizi ile incelenmistir. Tiim ¢evrimsel voltametri deneyleri, 0.005M Br»
ve 0.010M HBr iceren bir elektrolit icinde gergeklestirilmistir. Sekil 4.41, brom
oksidasyonu ve indirgeme reaksiyonu i¢in 10-50 mV/s tarama hizi araliginda 0-1.0 V

potansiyel bolgesindeki BPK’nin ¢evrimsel voltagramlarinin gostermektedir.
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Sekil 4.37. BPK’nin farkli tarama hizlarindaki ¢evrimsel voltagramlari

Tarama hizinin artmasi elektrokimyasal polarizasyonun siddetlenmesine yol
acabileceginden, tepe potansiyeli ayrimi tarama hizinin artmasiyla artar. BPK tepe

seklinde pik goriilmesi i¢in daha yiiksek tarama hizinda iyi olabilir. Bu da BPK’nin iyi
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bir elektrokimyasal kararliliga sahip oldugunu gosterir. BPK’nin daha aktif bolgelere,
genis yiizey alanina ve iyi 1slanabilirlige sahip olmasi, brom iyonu difiizyonunu ve

elektrokimyasal reaksiyonu desteklemesidir.
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Sekil 4.38. BPK nin tekrarlanan gevrimsel voltagramlari (50 mV/s)
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Sekil 4.39. BPK’nin tekrarlanan ¢evrimsel voltagramlari (100 mV/s)
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Sekil 4.40. BPK’nin tekrarlanan ¢evrimsel voltagramlari (250 mV/s)
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Sekil 4.41. BPK’nin tekrarlanan ¢evrimsel voltagramlari (500 mV/s)
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5. SONUC VE ONERILER

Bu tez c¢alismasi kapsaminda hidrojen/brom akis pillerinde katot kinetiginin
tyilestirilmesi dolayisiyla pil performansinin artirilmas: amaciyla balik pulundan
katalizor sentezlenmistir. Evsel atik balik pullar1 ve KOH reaktifi basit hidrotermal,
liyofilizasyon ve karbonizasyon islemleriyle sentez islemi yapildi. Farkli sicakliklarda
karbonizasyon sonucu en yiiksek yiizey alani 1000°C’de sentezlenen BPK
katalizoriinde goriilmiistiir. 1000°C’de BET spesifik ylizey alan1 (19.881 m?/g) olarak
sonuglanmistir. Kimyasal kalintilar karbonun yiizey alanini azaltabilir. Literatiire gore
daha diistik yiizey alam1 ¢ikmistir.BET spesifik yiizey alanina sahip birgok aktif
bolgeye 1slanabilirlige sahip 2 boyutlu nano tabaka hazirlamak i¢in kullanildi. Balik
pulu siingerimsi azot katkili gézenekli karbon BPK kolay bir yontemle sentezlendi ve

hidrojen/brom akis pili brom i¢in ana maddesi olarak uygulanda.

Stirekli artan enerji ihtiyacinin yan sira hizla degisen son teknoloji elektrik ve
elektronik pazarlarini karsilamak icin enerji depolama sistemleri gelistirilmektedir.
Karbon malzemeler, cesitli siiper kapasitor modiillerinde ve hidrojen/brom akis
pillerinde kullanilmaktadir. Karbon malzemelerin ¢ogu, sentetik kosullar altinda ve
yiiksek maliyetlerle fosil yakit bazli iiretilir. Biyokiitle, bollugu, siirdiirtilebilirligi, ilgi
cekici mikro yapilar1 ve ucuz fiyati nedeniyle enerji depolama sisteminde kullanilacak
fonksiyonel karbon malzemelerinin iiretilmesi i¢in umut verici bir adaydir. Ayrica,
biyokiitle kaynakli karbonlarin gelistirilmesi akis pillerinde bazi alternatif enerji

depolama teknolojilerinin ticarilestirilmesini de miimkiin kilmaktadir.

Bu caligmada dogal ve yenilenebilir biyokiitle kaynaklarindan balik pulundan
karbon malzeme iiretilmistir. Sonu¢ olarak, yiiksek yiizey alani, gézenek boyutu
dagilimi, gozeneklilik, yilizey kimyasi ve morfolojisi elektrokimyasal performanslarini
artirmak icin sentezlendi. Biyokiitleden elde edilen karbon yeniden sarj edilebilir piller
icin zenginlestirilmis gézenek yapilari, iyon tasima yollarin1 kisaltarak pillerin hiz
performansini arttirabilir. Ancak asir1 miktarda acgilan goézenekler baslangigtaki
coulomb verimini diisiiriir bu da pillerin tersine ¢evrilebilir kapasitesini azaltir.
Heteroatom kaynakli dis kusurlar ve herhangi bir heteroatom i¢cermeyen igsel kusurlar
dahil olmak {izere karbon malzemelerin kusurlu yapilar, kusurlu yapilar
elektrokimyasal reaksiyonlarin enerji bariyerini azaltabileceginden, elektrokataliz i¢in

aktif alanlar olarak hareket edebilir. Biyokiitleden tiiretilen karbon malzemenin mikro
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yapilar1 ve fizikokimyasal oOzellikleri, diger pillerde de uygun karbonizasyon-

aktivasyon-ylizey modifikasyon iglemleri uygulanarak manipiile edilebilir.

Burada, balik pulundan sentezlenen karbonun enerji depolama cihazlarimin
gelecekteki gelisimine yardimci olacak, bdylece enerji tiikketim yapisini yeniden

sekillendirecek ve tiim diinyada daha temiz bir ekonomiye giden yolu agacaktir.

Bu calisma, balik pulundan elde edilen H2/Br: ¢ifti i¢in katalizoriin, enerji
depolama performansimi gelistirmek i¢in 6nemli oldugunu gostermektedir. Ayni
zamanda, daha fazla karbon bazli katalizér materyalinin elde edilmesi i¢in bir referans

olarak da sunulabilir.
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