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ÖZET 
 

Doktora Tezi 

 

BİYOKÜTLE TEMELLİ AKTİF KARBONLARIN ELEKTROKİMYASAL ÇİFT TABAKA 

KAPASİTÖRLERDE ELEKTROT MALZEMESİ OLARAK KULLANIMI 

 

İffet Işıl GÜRTEN İNAL 

 

Ankara Üniversitesi 

Fen Bilimleri Enstitüsü 

Kimya Mühendisliği Anabilim Dalı 

 

Danışman: Prof. Dr. Zeki AKTAŞ 

Süperkapasitörler, enerjiyi çok hızlı depolamak ve aktarmak üzerine tasarlanmış, elektrokimyasal enerji 

depolama sistemlerinin en önemli grubunu oluşturmaktadır. Süperkapasitörler, geleneksel kapasitörlere 

kıyasla, yüzlerce kat fazla enerji depolayabilirken, bu enerjiyi elektrokimyasal pillere göre yaklaşık on kat 

hızlı aktarabilirler. Yüksek yüzey alanları sebebiyle gözenekli karbon malzemeler, süperkapasitörlerde 

elektrot malzemesi olarak sıklıkla kullanılmaktadır. Diğer karbon temelli malzemelere göre üretim 

maliyeti daha düşük, yüzey alanı daha yüksek olan aktif karbonlar ise, en çok kullanılan karbon elektrot 

malzemesidir. Gözenekli karbon elektrotun yüzey alanı arttıkça, elektrot yüzeyinde biriken yük miktarı 

arttığından kapasitans da artmaktadır. Ancak; yüksek yüzey alanı tek başına yüksek kapasitans için yeterli 

değildir. Karbon elektrotun gözenek yapısı ve yüzey kimyası da önemlidir.  

Tez çalışmasında, biyokütle temelli başlangıç maddelerinden (çay atığı, domates bitkisi, kimyon bitkisi) 

yüksek performanslı süperkapasitör elektrot malzemesi olarak kullanılabilecek, farklı yüzey özelliklerine 

sahip aktif karbonlar üretilmiş ve üretilen aktif karbonların yüzey özeliklerinin kapasitör performansına 

etkisi araştırılmıştır. Aktif karbon örnekleri, farklı aktivasyon araçları kullanılarak, kimyasal aktivasyon 

yöntemiyle üretilmiştir. Ayrıca, çeşitli fiziksel ve kimyasal işlemler ile üretilen karbon malzemelerin 

yüzey özellikleri modifiye edilerek, elektrokimyasal performansın geliştirilmesi amaçlanmıştır. Elektrot 

bileşimi/kalınlığı/hazırlama tekniği, elektrolit tipi, aktif karbon başlangıç maddesi/kimyasal aktivasyon 

aracı tipinin elektrokimyasal performans üzerine etkileri incelenmiştir. Üretilen/modifiye edilen aktif 

karbon örnekleri başlıca; yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımı, elementel, SEM, FTIR, XPS yöntemleri 

ile karakterize edilirken, hazırlanan elektrotların elektrokimyasal karakterizasyonu ise döngüsel 

voltametri (CV), galvanostatik dolma-boşalma GCD ve impedans spektroskopisi teknikleri ile 

gerçekleştirilmiştir. 

Deneysel bulgulara göre; Püskürtme yöntemiyle, daldırma yöntemine göre, daha homojen elektrotlar 

hazırlanmış ve elektrotların kapasitif performanslarında önemli artış elde edilmiştir. Karbonun yüzey 

özelikleri ve elektrokimyasal performansının, üretimde kullanılan kimyasal aktivasyon aracı tipi ile 

önemli ölçüde değiştiği belirlenmiştir. Orijinal aktif karbon örneğine uygulanan CO2 aktivasyonunun, 

ürünün gözenek yapısını önemli ölçüde değiştirerek, elektrokimyasal performansı arttırdığı tespit 

edilmiştir. Düşük derişimlerde HNO3 modifikasyonu ile kapasitif performansında gelişme sağlanmış, 

ancak artan asit derişimlerinde yüzeydeki oksijenli fonksiyonel grupların etkisiyle elektrot direncinde 

artış gözlenmiştir. Aktif karbon yüzeyine Ag nanoparçacıkları çöktürülmesi ile hazırlanan kompozit 

örneğin, BET yüzey alanı ve kapasitif performansı düşerken, aktif karbon ve PANI ile hazırlanan 

kompozit elektrotların spesifik kapasitanslarında orijinal örneğe göre önemli artış gözlenmiştir. 

Hammaddenin farklı asitlerle demineralisayonu da elektrot performansını olumlu etkilemiştir.  

 

Ocak 2016,  236 sayfa 

Anahtar Kelimeler: Aktif karbon, süperkapasitörler, elektrot hazırlama, spesifik kapasitans, gözenek 

karakterizasyonu 



iii 
 

ABSTRACT 

Ph.D Thesis 

USE OF BIOMASS BASED ACTIVATED CARBONS AS ELECTRODE MATERIALS IN 

ELECTROCHEMICAL DOUBLE-LAYER CAPACITORS 

İffet Işıl GÜRTEN İNAL 

Ankara University 

Graduate School of Natural and Applied Sciences 

Department of Chemical Engineering 

 

Supervisor: Prof. Dr. Zeki AKTAŞ 

Supercapacitor is commonly used the term for class of electrochemical energy-storage devices that are 

ideally suited to the rapid storage and release of energy. The specific energy of supercapacitors is several 

orders of magnitude higher compared with conventional capacitors. Supercapacitors also have a higher 

specific power than most batteries; however their specific energy is somewhat lower. Porous carbon 

materials are the most widely used as the electrode materials due to their high surface area. Activated 

carbons produced from natural materials such as biomasses are the most attractive option to use as the 

electrode materials among all carbonaceous materials. An activated carbon electrode with high 

capacitance is ideal for applications; this requires the carbon to have not only a high surface area but also 

an optimised pore size distribution and surface chemistry.  

The aim of this PhD thesis is to prepare the activated carbons with different surface properties as to 

employ high performance supercapacitor electrodes from various biomass based (waste tea, tomato and 

cumin plant) activated carbons. To use such materials, the activated carbons were produced in accordance 

with the chemical method. The activated carbon samples were modified by using various techniques as 

well as the chemical activation. Effects of electrode preparation method, electrode thickness, the type of 

chemical activation agent and the raw material on the capacitive performance of the electrode were 

investigated. The activated carbon samples prepared by different production/modification methods were 

characterised in terms of surface area and pore size distribution, elemental, SEM, FTIR, XPS analyses. 

Cyclic Voltammetry (CV), Galvanostatic Charge-Discharge (GCD) and Electrochemical Impedance 

Spectroscopy (EIS) techniques were applied to characterise the electrochemical performance of the 

electrodes.  

The results showed that, homogenous electrode surface was obtained by spray coating method compared 

with dip coating. Moreover a sharp increase in the capacitive performance of the electrodes was achieved. 

The results also showed that the pore structure and type of the activation agent have significant impact on 

the supercapacitor performance. Additional activation of the activated carbon in the presence of CO2 

promoted the performance of the electrodes, leading a change in the pore structure of the sample. 

Modification of the activated carbons with low concentration of HNO3 leads to improve performance of 

the electrodes. However the high concentration of HNO3 caused a significant increase in the ESR of the 

electrodes. While the composite electrodes prepared by Ag nanoparticles and the activated carbon sample 

showed a poor electrochemical performance and reduced the BET surface area, the composite of PANI 

and the activated carbon presented significant increase in the specific capacitance. Demineralisation of 

the raw material of the activated carbon caused a slight improvement in the performance of the electrodes.  

January 2016, 236 pages 

Key Words: Activated carbon, supercapacitors, electrode preparation, specific capacitance, pore characterisation 
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1. GİRİŞ 
 
 
Son yıllarda, enerjinin hem bilimsel hem de teknolojik alanda birincil odak noktası 

haline gelmesi; daha etkin enerji depolama araçlarına olan ilgiyi arttırmaktadır. 

Süperkapasitörler (ultrakapasitörler veya elektrokimyasal kapasitörler), enerjiyi hızlı 

depolamak ve aktarmak üzerine tasarlanmış, elektrokimyasal enerji depolama 

sistemlerinin en önemli grubunu oluşturmaktadır. Enerjiyi statik olarak depolayan 

süperkapasitörler, geleneksel kapasitörlere kıyasla, yüzlerce kat fazla enerji 

depolayabilirken, bu enerjiyi elektrokimyasal pillere göre yaklaşık on kat hızlı 

aktarabilirler. Ayrıca, raf ve kullanım ömürleri de oldukça yüksektir. Uygun hücre 

tasarımı sayesinde; hem yüksek enerji hem de güç elde edebilmek mümkün olmaktadır. 

Süperkapasitörler, bu özelikleri sayesinde özellikle acil enerji uygulamalarında, 

taşınabilir elektronik cihazlarda, endüstriyel güç gereksinimlerinde ve bazı hibrit 

uygulamalarda kullanılmaktadır. Süperkapasitörlerin, enerji ve güç kapasiteleri 

bakımından diğer enerji depolama sistemleri arasındaki fonksiyonel yeri Şekil 1.1’de 

görülmektedir (Pandolfo ve Hollenkamp 2006). 

 

      
 

Şekil 1.1 Bazı enerji depolama araçlarının spesifik enerjileri ve güç kapasiteleri 

 

Elektrokimyasal çift tabaka kapasitörler (EDLC), yüksek yüzey alanı ve gelişmiş 

gözenek yapısına sahip malzemelerin elektrot olarak kullanıldığı, bir süperkapasitör 

tipidir. EDLC’ler enerjiyi, geleneksel kapasitörlere benzer şekilde, basitçe ‘zıt yüklerin 
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ayrılması’ yolu ile depolarlar, yük depolama tamamen tersinir ve fizikseldir. Bu tip 

kapasitörlerde yüksek enerji depolanabilmesinin nedenleri; i) zıt yüklerin, elektrot – 

elektrolit ara yüzeyi gibi oldukça küçük bir mesafede (elektriksel çift tabaka) 

birbirinden ayrılması, ii) yüksek yüzey alanı ve gelişmiş gözenek yapısına sahip elektrot 

malzemesi kullanılmasıdır (http://mitre.org/sites/default/files/pdf/06_0667.pdf ).  

EDLC’ler enerjiyi, farklı bir mekanizma ile elektrot-elektrolit ara yüzeyinde 

depoladıklarından geleneksel kapasitörlere göre daha yüksek enerji yoğunluğuna 

sahiptirler. EDLC, bir elektrolit içine daldırılmış iki adet elektrottan oluşur. Elektrotlar, 

iyon geçirgen bir ayırıcı ile birbirlerinden ayrılırlar. Yük depolanması, elektrot-elektrolit 

ara yüzeyinde gerçekleştir. Her bir elektrot-elektrolit ara yüzeyi ayrı bir kapasitör gibi 

işlev görür. Elektrot yüzeyinde bulunan gözenekler sayesinde, geleneksel kapasitörlere 

göre çok daha fazla yük yüzeyde tutulabilir. Dielektrik kalınlığı da kapasitansı etkileyen 

bir diğer önemli parametredir. Yüksek kapasitans için dielektrik kalınlığının az olması 

istenir. Geleneksel kapasitörlerde, minimum dielektrik kalınlığı 2-5 μm aralığındadır. 2 

μm’nin altında, malzemenin kalitesini kontrol etmek güçleşmektedir. EDLC’lerde ise 

etkin dielektrik kalınlığı, iyonize olmuş elektrolit molekülünün büyüklüğü (yaklaşık 1 

nm) kadardır. Dielektrik kalınlıkları arasındaki bu önemli fark, EDLC’nin yüksek 

kapasitansının temel sebebidir (Weinstein ve Dash 2013). 

 

Karbon temelli malzemeler, uygun yüzey ve elektriksel özeliklerinden dolayı 

süperkapasitörlerde elektrot malzemesi olarak uzun zamandır kullanılmaktadır. Bu 

amaçla, diğer karbon malzemelere göre yüksek yüzey alanı ve düşük maliyeti sebebiyle 

aktif karbon en çok tercih edilen elektrot malzemelerinden biridir. Karbon elektrotların 

performansı, kullanılan malzemenin fiziksel (yüzey alanı ve gözenek yapısı) ve 

kimyasal (yüzeydeki fonksiyonel gruplar) özelikleri ile doğrudan ilişkilidir (Burke 

2000, Kötz ve Carlen 2000, Pandolfo ve Hollenkamp 2006). Literatürde farklı 

kaynaklardan elde edilen karbon temelli maddelerin süperkapasitör elektrot malzemesi 

olarak kullanımı yaygındır. Bu nedenle, özellikle gözenek büyüklüğü, yüzeydeki 

fonksiyonel grupların türü/miktarının karakterizasyonu ve kapasitörün kullanım alanına 

göre bu özeliklerin spesifik olarak değiştirilmesi önem kazanmaktadır.  EDLC elektrotu 

uygulamalarında çoğunlukla polimer veya kömür temelli ticari aktif karbonlar 

kullanılmaktadır. Günümüzde ticari süperkapasitörlerin üretim maliyetinin hala çok 
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yüksek olması, bu sistemlerin güncel uygulamalarda kullanımını kısıtlamaktadır. Bu 

nedenle, atık biyokütleler gibi doğal hammaddelerden hazırlanan aktif karbonlardan 

yapılmış elektrotların bu alanda kullanımı son yıllarda artış göstermiştir. Ancak, bol 

miktarda ve çok çeşitli atık biyokütlenin bulunması ve her birinden üretilecek aktif 

karbonların fiziksel ve kimyasal özeliklerinin farklı olması sebebiyle bu alanda 

araştırmalar artarak devam etmektedir.  

 

Karbon temelli malzemeler, uzun zamandır bu tip enerji depolama sistemlerinde 

elektrot olarak kullanılmaktadır. Bu amaçla, başlıca aktif karbon, karbon nanotüpler ve 

karbon aerojeller olmak üzere bir çok farklı malzeme (karbon siyahı, karbon fiber, 

camsı karbon) tercih edilmektedir. Karbon elektrotların performansı, onun fiziksel 

(yüzey alanı ve gözenek yapısı) ve kimyasal (yüzeydeki fonksiyonel gruplar) özelikleri 

ile doğrudan ilişkilidir (Pandolfo ve Hollenkamp 2006). 

 

Bu tez çalışmanın amacı, biyokütle temelli atıklardan süperkapasitör elektrot malzemesi 

olarak kullanılabilecek, yüksek kapasitansa ve uygun elektriksel özeliklere sahip 

gözenekli karbon malzemeler (aktif karbon) üretmek ve ürünlerin yüzey özeliklerinin 

(yüzey alanı, gözenek yapısı ve yüzey kimyası) süperkapasitör performansı üzerine 

etkisini araştırmaktır. Bu amaçla, başlıca çay atığı olmak üzere farklı atık 

biyokütlelerden üretilen (kimyon ve domates bitkisi) farklı yüzey özeliklerine sahip 

yüksek yüzey alanlı (>1000 m
2
/g) aktif karbonlar üretilerek süperkapasitör elektrotu 

olarak kullanılabilirliği incelenmiştir. Aktif karbon örneklerinin yüzey özelikleri çeşitli 

fiziksel ve kimyasal yöntemlerle modifiye edilerek, elektrokimyasal performansın 

geliştirilmesi amaçlanmıştır. Bununla birlikte, elektrokimyasal performansı doğrudan 

etkilemesi sebebiyle, deneysel çalışmanın büyük bölümü elektrot hazırlama teknikleri 

ve geliştirilmesi üzerine yoğunlaşmıştır. Literatürde, tez çalışması kapsamında 

kullanılan çay atığı, kimyon ve domates bitkisi temelli aktif karbonların elektrot 

malzemesi olarak kullanıldığı veya aktif karbon üretiminde aktivasyon aracı olarak 

kullanılan K2CO3 ve H3PO4’in süperkapasitör performansı üzerine etkisinin incelendiği 

bir başka çalışmaya rastlanmamıştır.   
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2. KURAMSAL TEMELLER ve KAYNAK ÖZETLERİ 

 
 

2.1 Kapasitörler 

 
 
Geleneksel kapasitör, bir dielektrik (yalıtkan) madde tarafından birbirinden ayrılan iki 

iletken elektrottan oluşur. Gerilim uygulandığında, zıt yükler elektrotların yüzeyinde 

birikir. Yükler, dielektirik madde tarafından birbirlerinden ayrı tutulurlar, böylece enerji 

depolanır. Kapasitörler, gerektiğinde bu enerjiyi geri verebilirler. Enerji depolayabilme 

özelliği kapasitans sözcüğü ile ifade edilir. Birimi ‘’Farad’’dır. Şekil 2.1’de yüklü bir 

geleneksel kapasitör görülmektedir. 

 

                    
 

Şekil 2.1 Yüklü bir geleneksel kapasitör (http://mitre.org, 2006) 

 

Kapasitans (C), depolanan pozitif yük miktarının (Q), uygulanan gerilime (V) oranıdır. 

              

                                                          
V

Q
C        (2.1) 

 

Kapasitans, her bir elektrotun yüzey alanı (A) ile doğru, elektrotlar arasındaki mesafe 

(D) ile ters orantılıdır. Burada, εo ve εr sırasıyla; boşluğun dielektrik sabiti ve bağıl 

dielektrik sabitidir. 

                                                       
D

A
C r 0       (2.2) 

                    pozitif 

                    elektrot 

negatif 

elektrot 

 

dielektrik 

elektrik alan 

uygulanan gerilim 

 

http://mitre.org/sites/default/files/pdf/06_0667.pdf
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Bir kapasitörlerde depolanan enerji (E), kapasitans ile doğru orantılıdır. 

 

                                                      
2

2

1
CVE        (2.3) 

 

Kapasitörün gücü (P) ise Eşitlik 2.4 ile verilmektedir. Burada ESR; elektrot, elektrolitin 

öz dirençleri ile elektrolit iyonlarının elektrot gözeneklerine difüzyon direnci gibi 

kapasitör elemanların ‘eşdeğer seri direnci’dir. 

 

                                                  
ESR

V
P

*4

2

       (2.4) 

 

 

2.2 Süperkapasitörler 

 
 
Süperkapasitörler, enerjiyi çok hızlı depolamak ve aktarmak üzerine tasarlanmış, 

elektrokimyasal enerji depolama sistemlerinin son yıllarda önemi giderek artan en 

önemli grubunu oluşturmaktadır. Enerjiyi statik olarak depolayan süperkapasitörler, 

geleneksel kapasitörlere kıyasla, yüzlerce kat fazla enerji depolayabilirken, bu enerjiyi 

elektrokimyasal pillere göre ise yaklaşık on kat hızlı aktarabilirler. Ayrıca, raf ve 

kullanım ömürleri de oldukça yüksektir. Uygun hücre tasarımı sayesinde; hem yüksek 

enerji hem de güç elde edebilmek mümkün olmaktadır. Süperkapasitörler, bu özelikleri 

sayesinde özellikle acil enerji uygulamalarında, taşınabilir elektronik cihazlarda, 

endüstriyel güç gereksinimlerinde ve bazı hibrit uygulamalarda kullanılmaktadır 

(Pandolfo ve Hollenkamp 2006). 

 

Teorisi ve modellemesi, 19 yy.’da ünlü fizikçi von Helmholtz tarafından geliştirilen çift 

tabaka kapasitörlerin, elektrik enerjisi depolama özeliklerini pratikte ilk kez General 

Electric kanıtlamış ve patentini almıştır. SOHIO ise, bu patenti geliştirerek, enerjinin, 

elektrik çift tabakada depolandığını doğrulamış ve ilk ticari çift tabaka kapasitörü 

üretmiştir. 1971’de NEC firmasının özellikle hafıza yedekleme sistemlerinde 

kullanılmak üzere geliştirdiği çift tabaka kapasitörler başarıyla piyasaya sunulmuştur. 

1980’ler den itibaren bir kaç firma, askeri amaçlar için kullanılmak üzere, metal oksit 

elektrot içeren pahalı süperkapasitörler üretmeye başlamışlardır. Günümüzde ise, birçok 
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farklı üretici, yüksek performanslı çift tabaka kapasitörler üretmektedir (Pandolfo ve 

Hollenkamp 2006).  

 

Süperkapasitörler, geleneksel kapasitörlere benzer çalışma prensibine sahip olup, daha 

yüksek yüzey alanlı (A) elektrotlar ve daha ince dielektrik madde tabakası (D) içerirler. 

Süperkapasitörlerde etkin dielektrik kalınlığı, elektrolit derişimine bağlı olmakla 

birlikte, iyonize olmuş elektrolit molekülünün büyüklüğü (yaklaşık 1 nm) kadardır. 

Elektrotların yüzey alanları ve dielektrik kalınlıkları arasındaki bu önemli fark göz 

önüne alındığında Eşitlik 2.2 gereği, süperkapasitörlerin kapasitansları ve 

depolayabildikleri enerji miktarı, geleneksel kapasitörlere göre çok daha yüksektir.  

 

Süperkapasitörler, yük depolama mekanizmalarına ve kullanılan elektrot malzemesi 

tipine göre Şekil 2.2’de görüldüğü gibi sınıflandırılır  

 

 

 

 

Şekil 2.2 Süperkapasitör tipleri (http://mitre.org 2006) 

 

 

 

 

 

Süperkapasitörler 

 

 

Elektrokimyasal Çift Tabaka 

Kapasitörler (EDLC) 

 
 

Psödokapasitörler 

 

aktif 

karbonlar 

 

karbon 

aerojeller 

karbon 

nanotüpler 

 

iletken 

polimerler 

 

metal 

oksitler 

Hibrit 

kapasitörler 

http://mitre.org/
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2.2.1 Psödokapasitörler 
 
 
Psödokapasitörler elektrot ve elektrolit arasında meydana gelen yük taşınımı sayesinde 

depolama yapar. Yük yüzeyde ve yüzeye yakın yerlerde adsorpsiyonla, yüzeyde redoks 

reaksiyonlarıyla ile taşınır (Faradaik prosesler). Hem faradaik hem de fiziksel yük 

depolama mekanizmasının aynı anda gerçekleşmesi sebebiyle psödokapasitörler EDLC’ 

lere göre daha büyük spesifik kapasitans ve enerji yoğunluğu sağlayabilir. 

Psödokapasitörlerde elektrot malzemesi olarak geçiş metal oksitleri (RuO2, TiO2, 

MnO2, SnO2, VOx, MoO3, WO3) veya iletken polimerlerler (polianilin, pilipirol, 

politiyofen ve bunların türevleri) ile modifiye edilmiş elektrot malzemeleri kullanılır 

(Hall vd. 2010, Frankowiak ve Beguin 2001).  

 

 

2.2.2 Elektrokimyasal çift tabaka kapasitörler (EDLC) 
 
 
Elektrokimyasal çift tabaka kapasitör (EDLC), gözenekli, yüksek yüzey alanlı karbon 

temelli malzemelerin elektrot olarak kullanıldığı özel bir süperkapasitör tipidir. 

 

Elektrokimyasal çift tabaka kapasitörler, bir elektrolit içine daldırılmış iki adet 

elektrottan oluşur. Elektrotlar, iyon geçirgen bir ayırıcı ile birbirlerinden ayrılırlar. 

EDLC’ler elektrik enerjisini elektrot/elektrolit ara yüzeyinde meydana gelen iyonik bir 

tabakada depolarlar (Kötz ve Carlen 2000, Pandolfo ve Hollenkamp 2006, Chen vd. 

2012). Yüzeyde yük dağılımı fizikseldir, kimyasal bir mekanizma söz konusu değildir 

(non-faradaik proses, tersinir). Her bir elektrot-elektrolit ara yüzeyi ayrı bir kapasitör 

gibi işlev görür. Yük depolama sırasında her iki elektrot yüzeyindeki gözenekli karbon 

malzeme ile elektrolit molekülleri ara yüzeyinde ‘elektriksel çift tabaka’ oluşur. Bu çift 

tabakanın ilki, Helmholtz tabakası olarak adlandırılır ve elektrot yüzeyinde 

adsorplanmış olan yüzey yüklerinden oluşur. İkincisi ise, kolombik kuvvetlerin etkisiyle 

zıt yüklü yüzey üzerinde difüzlenmiş halde bulunan serbest elektrolit iyonlarını 

içermektedir. Bu tabakaların kalınlığı, nm boyutunda olduğundan, direkt ölçülmeleri 

mümkün değildir. Bu nedenle, yük depolama çift tabakadaki mekanizmalarının 

aydınlatılmasında çeşitli teorik modellere ihtiyaç duyulmuştur. Şekil 2.3’de yüklü bir 

EDLC’nin şematik gösterimi verilmiştir . 
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Şekil 2.3 Yüklü bir EDLC (http://mitre.org 2006) 

 

Elektrokimyasal çift tabaka kapasitörlerde elektrot olarak gözenekli karbon malzemeler  

kullanılmaktadır. Elektrot yüzeyinde bulunan gözenekler sayesinde, geleneksel 

kapasitörlere göre çok daha fazla yük yüzeyde toplanmaktadır. Dielektrik kalınlığı da 

kapasitansı etkileyen bir diğer önemli parametredir. Yüksek kapasitans için bu 

kalınlığın az olması istenir. Geleneksel kapasitörlerde sağlanabilen minimum dielektrik 

kalınlığı 2-5 µm aralığındadır.     2 µm’nin altında, malzemenin kalitesini kontrol etmek 

güçleşmektedir. EDLC’de ise etkin dielektrik kalınlığı, iyonize olmuş elektrolit 

molekülünün büyüklüğü (yaklaşık 1 nm) kadardır. Dielektrik kalınlıkları arasındaki bu 

önemli fark, EDLC’nin yüksek kapasitansının ana sebeplerinden bir diğeridir 

(Weinstein ve Dash 2013). Şekil 2.4’te yüklü bir kapasitördeki gerilim profili ve 

eşdeğer devre gösterimi görülmektedir. 

 

iyon geçirgen ayırıcı 

akım toplayıcı 

karbon malzeme 
 

elektrolit iyonları 

 

http://mitre.org/sites/default/files/pdf/06_0667.pdf
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Şekil 2.4 Yüklü bir kapasitörün gerilim profili ve eşdeğer devre gösterimi (www.en.wikipedia.org 2015) 

  

EDLC’lerin kapasitansları, yüksek yüzey alanlı elektrot malzemesi kullanımı ve güç 

depolama mekanizmalarının farklı olması sebebiyle, aynı boyuttaki konvansiyonel 

kapasitörlerden yüzlerce kat fazladır. Yüksek enerji kapasiteleri, depoladıkları enerjiyi 

çok hızlı (milisaniyeler mertebesinde) aktarabilmeleri ve kullanım ömürlerinin (> 

500,000 kez dolma-boşalma) çok yüksek olması sebebiyle EDLC’lere olan ilgi sürekli 

artmaktadır.  

 

EDLC elektrotu olarak kullanılabilen malzemeler, yüksek yüzey alanlı karbon 

malzemeler, metal oksitler ve iletken polimerler olarak üç gruba ayrılırlar. Gözenekli 

karbon malzemeler, düşük maliyetli, uygun elektrokimyasal özelikler, yüksek spesifik 

yüzey alanı, kontrol edilebilir gözenek yapısı, yüksek ısıl ve kimyasal kararlılık, yüksek 

korozyon direnci, kompozit malzemelerle iyi uyum ve çevre dostu olmaları sebebiyle 

elektrot malzemesi olarak tercih edilmektedir (Kötz ve Carlen 2000, Frackowiak ve 

Beguin 2001, Chen vd. 2012). Elektrot yapımında en çok kullanılan karbon malzemeler; 

aktif karbon, karbon nanotüpler ve karbon aerojellerdir. Karbon siyahı, karbon fiber ve 

kaçak 

V
ol

ta
j 

http://www.en.wikipedia.org/wiki/Supercapacitor
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camsı karbonlar da elektrot malzemesi olarak tercih edilmektedir. Aktif karbonlar, 

yerleşik üretim teknikleri ve çok yüksek spesifik yüzey alanları (400-3000 m
2
/g) 

sebebiyle en çok tercih edilen elektrot malzemesidir (Burke 2000, Chen vd. 2012). Aktif 

karbon üretiminde kullanılan oldukça geniş aralıkta madde grubu bulunmaktadır. 

Bunlar; bitkisel kökenli (odun, tarımsal atıklar, lignoselülozik maddeler, meyve 

çekirdekleri v.b), fosil kökenli (kömür, linyit, turba, petrol koku) ve polimerik maddeler 

olarak sınıflandırılabilir (Hayashi vd. 2000, Linares-Solano vd. 2000, Hayashi vd. 2002, 

Yağmur vd. 2008, Elmauwahidi vd. 2012, Gurten vd. 2012). 

 

Son yıllarda, bitkisel kökenli biyokütle atıkları gibi doğada bol miktarda bulunan, ucuz 

ve çevre dostu hammaddelerden elde edilen aktif karbonların EDLC elektrotu olarak 

kullanımı artmıştır. Literatürde, Argan ağacı tohumu kabuğundan, arpa bitkisi 

posasından, palmiye ağacı nişastasından, atık kağıttan, muz liflerinden, bambu 

ağacından, çam ağacı odunundan, pirinç kabuğundan farklı yöntemlerle üretilmiş aktif 

karbonların EDLC elektrotu olarak kullanıldığı çalışmalar yer almaktadır (Guo vd. 

2003, Wu vd. 2004, Kim vd. 2006, Subramanian vd. 2007, Kalpana vd. 2009, Aripin 

vd. 2010, Lee vd. 2011, Elmauwahidi vd. 2012, Gurten vd. 2012). Kullanılan her bir 

başlangıç maddesinin kimyasal bileşimi farklı olduğundan, üretilen aktif karbonların 

yüzey özelikleri ve dolayısıyla da elektriksel özelikleri birbirinden farklı olmaktadır. Bu 

nedenle, biyokütle temelli aktif karbonların elektrot malzemesi olarak kullanımına ilgi 

artarak devam etmektedir (Lee vd. 2011).  

 

Biyokütle temelli aktif karbonların elektrot malzemesi olarak kullanımı ile ilgili 

çalışmalar son on yıldır artış göstermiştir. Çizelge 2.1’de bu çalışmalar ve detayları 

özetlenmiştir. 
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Çizelge 2.1 Farklı biyokütlelerden elde edilmiş aktif karbonlar ve maksimum kapasitans değerleri          

 
 
Biyokütle 

 
Aktivasyon 
aracı 

 
SBET 
(m2/g) 

 
Cspes 
(F/g) 

 
Akım / 
gerilim 

 
Elektrolit 

 
Referans 

Pirinç kabuğu NaOH 1886 210 0.2 mA/g 3 M KCl Guo vd. (2003) 

Çam ağacı H2O 1131 140 25 mV/s 0.5 M H2SO4 Wu vd. (2004) 

Fıstık kabuğu KOH 1096 120 10 mV/s 0.5 M H2SO4 Wu vd.. (2005) 

Çam ağacı KOH 1064 180 10 mV/s
 

0.5 M H2SO4 Wu vd. (2005) 

Bambu KOH 1251 260 1 mA/cm
2 

%30 ağ. H2SO4 Kim vd (2006) 

Muz lifleri ZnCl2 1097 74 500 mA/g 1 M Na2SO4 Subramanian 

vd. (2007) 

Mısır taneleri KOH 3199 257 1 mA/cm
2
 6 M KOH Balathanigaima

ni vd. (2008) 

Atık kahve 

çekirdeği 

ZnCl2 1019 368 50 mA/g 1 M H2SO4 Rufford vd. 

(2008) 

Şeker kamışı 

posası 

ZnCl2 1788 300 250 mA/g 1 M H2SO4 Rufford vd. 

(2010) 

Cassava 

bitkisi atığı 

KOH 1352 153 - 0.5 M H2SO4 Ismanto vd. 

(2010) 

Ayçiçeği 

tohumu 

kabuğu 

KOH 2509 311 250 mA/g %30 ağ. KOH Li vd. (2011) 

Bira fabrikası 

posası 

KOH 3557 188 1 mA/cm
2 

0.1 M H2SO4 Lee vd. (2011) 

Argan ağacı 

tohumu 

kabuğu 

KOH/ 

melamin 

2062 355 125 mA/g 1 M H2SO4 Elmouwahidi 

vd. (2012) 

Pirinç kabuğu 

ve pancar 

şekeri 

Silika 

uzaklaştırma 

+ CO2  

1357 106 

114 

5 mV/s 1 M H2SO4 

1 M TEMA.BF4 

Kumagai vd. 

(2013) 

Çay yaprakları KOH 2841 330 1 A/g 6 M KOH Peng vd.(2013) 

Gübre KOH 1984 124 0.1 A/g 1 M Et4N.BF4 Bhattacharjya 

vd. (2014) 

Kestane 

kabuğu 

ZnCl2 1987 105 0.1 A/g 6 M KOH Cheng vd. 

(2014) 

Hindistan 

cevizi kabuğu 

KOH 1640 356 10 mHz Polimer 

elektrolit 

karışımı 

JainveTripathi 

(2014) 

Atık çay H3PO4 

K2CO3 

1327 

1125 

123 

203 

1.5 

mA/cm
2 

1 M H2SO4 Inal vd.     

(2015) 

 

 

Elektrot uygulamalarında, malzemenin direnç/iletkenlik özelikleri çok önemlidir. Toz 

haldeki bir karbon malzeme elektrot olarak kullanıldığında;  parçacık içi,  parçacıklar 

arası ve metalik akım toplayıcı ile parçacık ara yüzeyinde direnç meydana gelmektedir. 

Ancak, toz haldeki karbon malzeme kullanımı; elektrot şeklini, kalınlığını ayarlamada 

kolaylık sağladığından tercih edilmektedir (Lozano-Castello vd. 2003). Parçacıkları bir 

arada ve akım toplayıcı yüzeyinde tutabilmek için genellikle yalıtkan polimerik 
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bağlayıcılar kullanılmaktadır. Kullanılan bağlayıcının tipi, miktarı ve yüzeydeki 

dağılımı kapasitör performansını doğrudan etkilemektedir. Bağlayıcı miktarındaki artış, 

gözeneklerin tıkamasına yol açmakta ve parçacıklar etrafında istenmeyen bir yalıtım 

tabakası oluşturarak, yüzeyin elektrolit ile ıslanabilirliğini azaltmaktadır. Bu da 

elektrotun eşdeğer seri direncinin (ESR) artmasına ve dolayısıyla kapasitif 

performansının düşmesine sebep olmaktadır. Literatürde bağlayıcı miktarının kütlece % 

5-10 arasında sınırlandırılması gerektiğini vurgulanmaktadır (Fackowiak ve Beguin 

2001).  

 

Karbon temelli malzemelerin, yüzey alanı, gözenek boyut dağılımı ve yüzey kimyası 

elektrot performansını doğrudan etkilemektedir. Gözenekli elektrotun yüzey alanı 

arttıkça, elektrot yüzeyinde biriken yük miktarı arttığından kapasitans da artmaktadır. 

Ancak; yüksek yüzey alanı tek başına yüksek kapasitans için yeterli değildir. Karbon 

elektrotun gözenek yapısı da büyük önem taşımaktadır. Ayrıca gözeneklerin boyutu 

kadar ‘açık’ olmaları ve gözenek duvarlarının pürüzlülüğü de önemlidir. Yüzeydeki tüm 

gözenekler elektrokimyasal olarak ulaşılabilir değildir. Elektrolit, kapalı gözeneklere 

giremez ve elektrot – elektrolit teması yeterince sağlanamaz ise elektriksel çift tabaka 

oluşumu engellenmektedir. Dar mikro gözenekler (< 0.5 nm), elektrolit difüzyonunu 

zorlaştırarak, yüklenme/boşalma periyodu boyunca iyonların alıkonmasına sebep 

olmakta, böylece kapasitörün performansı olumsuz etkilenmektedir (iyon - elek etkisi). 

Kapasitör uygulamalarında, gözenekli elektrotun mikro/mezo gözenek oranı da önem 

taşımaktadır. Genellikle, geniş mikro gözenekler ve dar mezo gözenekler çift tabaka 

kapasitesine katkı sağlamaktadır (Chen vd. 2012). 

 

Karbon elektrotlarda yüzey fonksiyonel gruplarının varlığı da, elektrokimyasal ve çift 

tabaka özeliklerini değiştirmektedir. Gözenekli karbonların yüzeyinde başta oksijenli ve 

hidrojenli olmak üzere, azot, sülfür ve halojenli heteroatomlar bulunmaktadır. 

Heteroatomlar, başlangıç maddesinin tamamlanmamış karbonizasyonu veya oksitleyici 

bir madde ile aktivasyonu sonucu meydana gelmektedir. C-O kompleksleri kapasitör 

uygulamalarında en önemli fonksiyonel gruplardır (Bleda-Martinez vd. 2005). Asidik 

oksijenli gruplar, karbonun elektrokimyasal oksidasyonunu katalizleyerek kapasitörün 
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kendi kendine boşalmasına da sebep olabilmektedir. Bu nedenle, yüzeydeki fonksiyonel 

grupların tipi ve miktarı da oldukça önem taşımaktadır (Kim ve Pyun 2003).  

 

 

2.2.2.1 EDLC’lerde kullanılan elektrolitler 
 

 

EDLC’lerde depolanan enerjinin miktarı ve bu enerjinin ne kadar hızlı aktarılabildiği 

işletme gerilimi ile değişir. İşletme gerilimi ise elektrolit çözeltisinin tipi ile doğrudan 

ilişkilidir. Kullanılan elektrolit çözeltisinin bozunma gerilimi, EDLC’nin işletme 

gerilimini belirler. Elektrolitler genel olarak sulu, organik, oda sıcaklığı iyonik sıvılar ve 

katı elektrolitler olarak dört gruba ayrılır.  

 

 

Sulu elektrolitler: Sulu elektrolitler için maksimum teorik işletme gerilimi, suyun 

25
o
C‘deki elektroliz gerilimi olan 1.229 V’dır. Bununla birlikte, işletme gerilimi sınır 

değerleri, elektrot ve kullanılan sulu elektrolit tipine göre değişebilir. Örneğin, asidik ve 

bazik karakterli sulu elektrolitler genellikle kararlılıklarını 0.8 V değerlerine kadar 

koruyabilmektedir. Elektrolitin iletkenliği, kapasitör hücresinin eş değer direncini ve 

dolayısıyla güç kapasitesini doğrudan etkilemektedir. Sulu elektrolitlerin iyonik 

iletkenlikleri, organik elektrolitlere göre daha yüksek (6 M KOH çözeltisi için  ̴ 600 

mS/cm) viskoziteleri ise daha düşüktür. Bu özelikleri sebebiyle, diğer elektrolitlere göre 

elektrotun daha yüksek dolma/boşalma hızlarına ulaşılmasına sebep olurlar. Bununla 

birlikte ucuz ve kolay bulunabilirler. Elektriksel özdirençleri (1-2 Ω cm) organik 

elektrolitlere göre (20-60 Ω cm) düşüktür. En sık kullanılan sulu elektrolitler 1 M 

H2SO4  ve 6 M KOH’dır. Bununla birlikte NaCl, NaF, NaSO4, KCl gibi çözeltilerde 

kullanılmaktadır (Hall vd. 2010, Frackowiak ve Beguin 2013). 

 
 
Organik elektrolitler: Organik elektrolitlerin işletme gerilimleri 3 V’a kadar 

çıkabilmektedir. EDLC’nin spesifik enerjisi, işletme geriliminin karesi ile orantılı 

olduğundan (Bkz. Eşitlik 2.3), yüksek enerjiye ihtiyaç duyulan uygulamalarda bu tip 

elektrolitler tercih edilmektedir. Organik elektrolitlerlerin işletme süresince okside 

olmasını engellemek için atmosfer içindeki serbest oksijen ve suyun ortamdan 

uzaklaşması istenir. Bu amaçla, genellikle işletme voltajı > 2.5 V ve üzerinde tercih 
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edilir. Böylece, suyun elektroliz gerilimi olan 1.229 V üzerinde çalışıldığı için H2 ve O2 

gazlarının ortamda oluşması engellenmiş olur.  

 

Organik elektrolitler, genellikle yüksek iletkenlikleri ve çözünürlükleri sebebiyle PF6
-
 

ve BF4
-
 anyonlarını içeren tetraalkaliamonyum tuzları, organik çözücü ortamına 

eklenerek hazırlanır. En yaygın kullanılan organik çözücüler, propilen karbonat (PC) ve 

asetonitrildir (AN). ESR değeri PC’dan daha düşük olması sebebiyle AN daha çok 

tercih edilir. Ancak, AN, alev alma noktası ve toksisitesinin yüksek olması sebebiyle 

güvenlik gerekçesiyle bazı ülkelerde yasaklanmıştır. Son yıllarda araştırmalar, 

toksisitesi ve özdirenci düşük yeni organik elektrolitler üzerine odaklanmış ancak, bu 

araştırmalar başarılı sonuç vermemiştir (Burke 2007). 

  

Organik elektrolitlerin en büyük dezavantajı elektriksel iletkenliklerinin sulu 

elektrolitlere göre düşük (PC içinde tetraetilamonyum tetrafloroborat tuzu için ̴ 20 

mS/cm), viskozitelerinin daha yüksek olmasıdır. Artan viskozite, elektrotun 

ıslanabilirliğini de azalttığından, yüzey alanından yeterince yararlanılamaması sebebi ile 

kapasitörün iç direncinde artışa sebep olmaktadır. Ayrıca, organik elektrolit iyonlarının 

elektrot yüzeyinde tutunabilmeleri için gerekli gözenek boyutu (1.5-2.0 nm) sulu 

çözeltilere (0.5-1.0 nm) göre daha yüksektir. Bu da kapasitörün iç direncinde ek bir 

artışa sebep olmaktadır. Yüksek işletme voltajı, Eşitlik 2.4 gereği, kapasitörün güç 

yoğunluğundaki azalmayı karşılasa da yüksek iç direnç, EDLC’ nin güç kapasitesini 

sınırlamaktadır. (Burke 2000).  

 

 

Oda sıcaklığı iyonik sıvı elektrolitler: Oda sıcaklığı iyonik sıvı elektrolitler, ısıl ve 

kimyasal kararlılığı yüksek olan, oda sıcaklığı veya altında eriyen tuzların katyon ve 

çeşitli anyonlarla kombinasyonu ile sentezlenirler. Bu amaçla çoğunlukla fosfonyum 

tuzları kullanılmaktadır. Son zamanlarda en popüler oda sıcaklığı iyonik sıvı, 1-etil-3-

metilimidazolyum bis(triflorometilsulfonilimit)’dir. İyonik sıvıların en önemli avantajı, 

sulu ve organik elektrolitlere göre daha yüksek işletme gerilimlerinde kararlılıklarını 

koruyabilmeleridir. Literatürde bu elektrolitlerle yapılan çalışmalarda, 4.2 V üzerindeki 

anodik gerilim değerlerine ulaşılmıştır (Lu vd. 2008, www.merck-chemicals.com 2008). 

Bu değer, sulu elektrolit işletme geriliminin yaklaşık dört katına eşittir ve bu da Eşitlik 

http://www.merck-chemicals.com/
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2.3 gereği, enerji yoğunluğunda on altı kat artış anlamına gelmektedir. Ayrıca, oda 

sıcaklığı iyonik sıvıların, alev almaz olmaları ve uçuculuklarının düşük olması gibi 

avantajları da vardır. İletkenliklerinin düşük ( ̴ 10 mS/cm), viskozitelerinin ve üretim 

maliyetlerinin yüksek olması da bu elektrolitlerin dezavantajları arasında yer 

almaktadır.  

 
 
Katı elektrolitler: Katı halde yüksek iyonik iletkenlik gösteren, hidrojel-polimerler gibi 

bileşiklerdir. Sıvı elektrolit kullanımının güvenlik gerekçesi ile sakıncalı olduğu 

uygulamalar (taşıtlarda kullanılan sistemler) için alternatif olarak geliştirilmişlerdir 

(Hall vd 2010). 

 

 

2.2.3 Hibrit kapasitörler 
 

 

Hibrit kapasitörler, EDLC ve psödokapasitörlerden daha iyi performans göstermek 

üzere geliştirilmiştir. Hibrit elektrotlar, farklı tipte elektrot malzemelerinin bir arada 

kullanılmasıyla hazırlanmaktadır. Karbon malzeme içeren hibrit kapasitör elektrotları, 

ya karbon malzeme ve psödekapasitif özelliğe sahip aktif bir malzemenin (metal 

oksitler veya iletken polimerler) kompoziti ile ya da aktif malzemenin karbon malzeme 

yüzeyine kaplanmasıyla hazırlanır. Hibrit kapasitörler, psedokapasitif materyal ve 

karbon temelli malzemenin kompoziti kullanılarak simetrik olarak, ya da bir elektrota 

psedokapasitif malzeme, diğerine karbon malzeme kaplanarak asimetrik olarak 

hazırlanabilir. Asimetrik kapasitörlerin avantajı, daha yüksek voltaj değerlerinde 

çalışılarak, yüksek kapasitans değerlerine ulaşılmasıdır.  

 

Son yıllarda, süperkapasitörler ile ilgili çalışmaların büyük bölümü hibrit elektrotlar 

üzerine yoğunlaşmıştır. Bu amaçla, karbon nanotüpler, diğer karbon malzemeler 

arasında düzenli gözenek yapıları ve üç boyutlu yük dağılımı sağlamaları sebebiyle 

tercih edilmektedir. Karbon malzemeler, metal oksitler veya iletken polimerlerle birlikte 

oldukça homojen elektrotlar hazırlanması için destek madde görevi görerek yüksek 

psödo- ve çift tabaka kapasitans değerlerine ulaşılmayı mümkün kılmaktadır. Enerji 

depolamada, hem fiziksel hem kimyasal prosesler etkin olduğu için bu elektrotlarla elde 
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edilen kapasitans değerleri saf karbon, metal oksit yada iletken polimer elektrotlardan 

yüksek olmaktadır (http://mitre.org 2006). Psödokapasitif malzemelerin elektrot 

malzemesine katılması/tutturulması prosesi çoğunlukla hidrotermaldir. Bu sebeple bu 

tip kapasitörlerde sıklıkla sulu elektrolitler tercih edilir. Ancak, Nam ve arkadaşları, 

2009 yılında yayınlanan çalışmalarında, çok duvarlı karbon nanotüp üzerine çöktürme 

yöntemiyle MnO2 tutturarak, organik elektrolit temelli süperkapasitörler hazırlamak için 

basit ve uygulanabilir yeni bir teknik geliştirmişlerdir.  

Bir diğer önemli karbon temelli enerji malzemesi grafendir. Son yıllarda grafen temelli 

süperkapasitörler ile ilgili çalışmalar ivme kazanmıştır. Grafen, spesifik yüzey alanı 

oldukça yüksek (> 2500 m
2
/g) bir malzemedir. Temel olarak grafitten oluşan grafen, tek 

tabakalı atomik yapı içermektedir. Bu sebeple çok hafif, elastik ve mekanik dayanımı 

çok yüksektir. İletkenliğinin de diğer karbon malzemelere göre yüksek olması, grafeni 

süperkapasitör uygulamaları için çekici kılmaktadır. Bu eşsiz özelikleri sebebiyle, 

önümüzdeki on yıl içerisinde süperkapasitör teknolojisini tamamen saf grafen, modifiye 

edilmiş grafen yada grafen-hibrit kapasitörlerin baskın olacağı ve çok çeşitli alanlarda 

uygulama bulacağı öngörülmektedir (Choi vd. 2012).  

 

 

2.3 Süperkapasitörlerin Kullanım Alanları 
 
 

Süperkapasitörler, hem enerjiyi depolama hem de yükü aniden devreye sokma 

özelliğinden dolayı, kaynağın devre dışı kalacağı veya ani yük akışına ihtiyaç olan 

durumlarda kullanılmaktadır. Günümüzde süperkapasitörlerin en geniş kullanım alanı, 

tüketici elektronik ürünleridir. Bu ürünler başlıca; kamera flaşları, hoparlörler, cep 

telefonları, elektrik motorları, fotoğraf makineleri, video kameralar, cep bilgisayarları, 

cep telefonlarında klavye tuşları, elektro şok cihazları, video kaydediciler, TV uydu 

alıcıları, araba ses sistemleri, taksi metreler, radyo istasyonu hafıza yedekleyiciler, 

herhangi bir güç kesintisi durumunda saat veya program fonksiyonu yedekleyici 

işlevinden dolayı alarmlı saatler, kesintisiz güç kaynakları (UPS), proses kontrol 

ediciler, kahve makineleri olarak sıralanabilir. Örneğin, klavye üzerindeki her bir tuşun 

altında farklı gerilimde çalışan bir kapasitör bulunmaktadır. Tuşa basıldığında, 

http://mitre.org/
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kapasitöre uygulanan gerilim kesilerek, elektrotlar üzerinde biriken yük boşalır ve tuş 

üzerindeki harf/rakam ekranda görüntülenir. Süperkapasitörlerin bir diğer kullanım 

alanı ise, güneş enerjisi ile çalışan sistemlerdir. Gün boyunca enerji depolayan sistem, 

gece kapasitörler ile bu enerjiyi aktarmaktadır. Bunlara örnek olarak, güneş panelleri, 

güneş lambaları verilebilir (Kötz ve Carlen 2000). 

 

Süperkapasitör alanındaki son gelişmeler, düşük maliyetli, yüksek kapasitanslı ve 

yüksek voltaj gerektiren uygulamalar üzerine yoğunlaşmıştır. Süperkapasitörler 

çoğunlukla pillerle, yakıt hücreleriyle, içten yanmalı motorlarla veya geleneksel 

kapasitörlerle kombine olarak kullanılmaktadır. Süperkapasitörlerin kullanım alanları üç 

ana grupta sınıflandırılabilir (Hall vd. 2010). Bunlar, güç depolama ve sağlama, güç 

kalite uygulamaları ve yedekleme, güvenlik ve düşük bakım gerektiren uygulamalardır. 

 

Güç depolama ve sağlama: Gelecek hibrit enerji depolama sistemleri, pillerin, yakıt 

hücrelerinin ve içten yanmalı motorların yüksek enerji yoğunluğu ile 

süperkapasitörlerin güç kapasitelerini birleştirmek üzere dizayn edilecektir. Bu gibi 

sistemlerde, piller ortalama bir güç yoğunluğu sağlarken, süperkapasitörler ani güç 

gereksinimi olduğu durumlarda devreye girmektedir. Böylece, pillerin güç 

kapasitelerinin sınırları zorlanmamış olmakta ve ömürleri uzamaktadır. Örneğin, şehirde 

araba kullanmakta olan bir sürücü, yol buyunca karşılaştığı trafik ışıkları, dönüşler, 

engeller v.b sebeplerle sürekli hızını arttırıp azaltmak durumundadır. Bu ani hızlanma 

ve frenleme hareketleri önemli miktarda ani güç gereksinimlerine sebep olmaktadır. 

Standart bir şehir trafiğinde, bir aracın bu ani hareketler sırasında gerektirdiği 

maksimum güç ortalama 17 kW iken, standart bir içten yanmalı motorla sağlanan 

ortalama güç 2.5 kW dolaylarındadır. Maksimum gereken ve standart güç gereksinimi 

arasındaki bu önemli farkın kapatılmasında süperkapasitörlerin kullanımı oldukça 

elverişlidir. 

 

Yukarıda bahsedilen sebeplerle, süperkapasitörlerin bireysel veya toplu taşım 

araçlarında kullanımı, birlikte kullanıldığı motorun veya pilin ömrünü uzatarak, 

araçların bakım ve yakıt masraflarını da önemli oranda düşürecektir. Ayrıca, bu sayede 

aracın ani güç gereksinimlerini karşılamak için kullanılan rejeneratif frenleme sistemi 
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de daha az kullanılacak ve bu sistemin çevre kirliliğine olan katkısı azaltılmış olacaktır. 

Süperkapasitörler, tramvay, tren v.b toplu taşım sistemlerinin enerji geri kazanım 

ünitelerinde de kullanılarak, tren yolu altyapı maliyetlerinde de düşüşe olanak 

sağlayacaktır. 

 

Süperkapasitörler ayrıca, dizel motor ve lokomotiflerin başlatılmasında pillerin yerine 

veya pillerle birlikte kullanılarak, hem sistemin ömrünü uzatmakta hem de ihtiyaç 

duyulan ana güç kaynağı (pil) boyutlarında küçülme imkanı vererek daha hafif 

sistemlerin üretimine olanak sağlamaktadır. Süperkapasitörler, tüketici elektroniği 

uygulamalarında da son dönemde revaçtadır. Mobil telefonlardaki LED flaş ışığı, 

telefon konuşması sırasındaki ses aktarımının sağlandığı devrenin ve kameranın ani güç 

gereksinimlerini etkin biçimde sağlayarak, cihaz bataryasının ömrünün uzamasına katkı 

sağlamaktadır. 

 

Güç kalite uygulamaları: Kesintisiz güç kaynakları (UPS), endüstrinin bir çok 

alanında yıllardır kullanılan sistemlerdir. Düşük kalite güç kaynakları, voltaj koruması 

gerektirirken, sistemde bir arıza meydana gelmese bile ani voltaj değişimlerinde 

prosesin yada ekipmanın veriminde düşüş yada önemli verilerin kaybolması gibi 

istenmeyen sonuçlar ortaya çıkabilmektedir. Kesintisiz güç kaynakları temel olarak, 

herhangi bir güç kesintisi veya beklenmedik voltaj değişimi sırasında kullanıldığı 

ekipmana yedek güç sağlayarak, ekipmanın gerekli bilgiyi kaybetmeden kontrollü 

şekilde kapanmasını garanti etmektedir. Süperkapasitörlerin, UPS sistemlerinde 

kullanılabilirliği son dönemde oldukça popülerdir. 

 

Yedekleme, güvenlik ve düşük bakım gerektiren uygulamalar: Küçük boyutlu 

süperkapasitörler, dizüstü bilgisayarlar, mobil telefonlar, kameralar v.b tüketici 

elektroniği ürünlerinde, ana güç kaynağının değişmesi veya aniden devreden çıkması 

durumlarında yedek güç sistemleri olarak kullanılmaktadır. Böylece, bu cihazlardaki, 

önemli veriler, ve tarih-saat bilgileri kaydedilebilmektedir. Süperkapasitörler, bu amaçla 

kullanılacak güç kaynakları arasında en ekonomik ve verimli olanıdır. Kablosuz 

elektronik küçük el araçlarında (elektronik tornavida, boru keskisi, fenerler v.b) 

süperkapasitörlerin pillerin yerine kullanımı da oldukça yaygınlaşmaktadır. 
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Süperkapasitörler, pillere göre daha az miktarda enerji sağlamalarına karşın, çok daha 

hızlı şarj olmaları, uzun ömürlü olmaları ve farklı ortam sıcaklıklarından daha az 

etkilenmeleri gibi sebeplerle daha avantajlı olarak kabul edilmektedir. Güçlü 

tasarımları, uzun ömürleri, ve diğer enerji kaynaklarına göre daha düşük bakım masrafı 

gerektirmeleri ve hafif olmaları sebebiyle süperkapasitörler, Airbus A380 yolcu 

uçaklarının acil çıkış kapılarında ve kaçış sistemlerinde entegre güç kaynağı olarak 

kullanılmaktadır. Rüzgar türbinlerinde türbin bıçaklarının dönmesi için yedek güç 

sağlayıcı olarak yada pik güç gereksinimlerinde süperkapasitörler kullanılmaktadır. 

Süperkapasitörlerin özellikle açık denizlerde bulunan rüzgar türbinlerinde kullanımı, 

oldukça yüksek olan bakım ve tamir masraflarının azalmasını sağlamaktadır. 

 

Sonuç olarak, endüstride ve ticari uygulamalarda süperkapasitörlerin kullanıldığı hibrit 

sistemlerin gelişimi artarak devam edecektir. Süperkapasitör alanındaki bilimsel 

araştırmalar ve yeni gelişmeler, bu uygulamaların önünü açmaktadır. Süperkapasitör 

pazarındaki bu büyümenin devam edip etmeyeceğini ise gelecekteki performans/maliyet 

oranında kaydedilecek gelişmeler belirleyecektir. 

 

Şekil 2.5’te çeşitli ticari süperkapasitörlerden örnekler görülmektedir. Çizelge 2.2’de ise 

karbon temelli malzemelerin kullanıldığı bazı ticari süperkapasitörler ve özelikleri 

verilmiştir.  

 

 
 

Şekil 2.5 Çeşitli ticari süperkapasitör tipleri (http://2greenenergy.com 2015) 

 

 

 

 

 

http://www.google.com.tr/url?sa=i&rct=j&q=&esrc=s&source=images&cd=&cad=rja&uact=8&ved=0CAcQjRxqFQoTCLX56Iyn6sgCFYsTGgod46YMig&url=http://cyly.company.weiku.com/item/48V-20Ah-Li-ion-Battery-Packs-for-Electric-bicycle-hybrid-supercapacitor-battery-19926919.html&psig=AFQjCNH-f6Txi_JBS1DvFaWVLpJlRz99vw&ust=1446298223737323
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Çizelge 2.2 Bazı ticari EDLC uygulamaları (http://mitre.org 2006). 

 

Firma Ürün adı C (F) Hücre gerilimi 

(V) 

Tip 

Asahi Glass EDLC 500-2000 3 karbon/susuz 

AVX Bestcap 0.022-0.56 3.5-12 karbon/polimer/ 

sulu 

Cap-XX Supercapacitor 0.09-2.8 2.25-4.5 karbon/susuz 

Cooper PowerStor 0.47-50 2.3-5 karbon aerojel 

/susuz 

ELNA Dynacap 0.333-100 2.5-6.3 karbon/susuz 

Epcos Ultracapacitor 5-5000 2.3-2.5 karbon/susuz 

Evans Capattery 0.01-1.5 5.5, 11 karbon/sulu 

Maxwell Boostcap 1.8-2600 2.5 karbon/susuz 

NEC Supercapacitor 0.01-6.5 3.5-12 karbon/organik 

Nippon/ 

Chemi-Con 

DLCAP 300-3000 2.3, 2.5 karbon/susuz 

Ness NessCap 3-5000 2.3, 2.7 karbon/organik 

Matsushita/ 

Panasonic 

Gold capacitor 0.1-2500 2.3-5.5 karbon/organik 

Tavrima/ 

ECOND 

Supercapacitor 0.13-160 14-300 karbon/sulu 

 

 

http://mitre.org/
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2.4 Karbonun Süperkapasitör Elektrot Malzemesi Olarak Kullanımı 
 

 

Karbon malzemeler, uygun fiziksel ve kimyasal özelikleri sebebiyle, elektrot malzemesi 

yapımında sıkça tercih edilirler. Bu özelikler aşağıdaki gibi sıralanabilir (Frackowiak ve 

Beguin 2001). 

 

 yüksek iletkenlik 

 amfoterik yapı sayesinde uygun elektrokimyasal özelikler 

 yüksek yüzey alanı 

 yüksek korozyon direnci 

 yüksek ısıl ve kimyasal kararlılık 

 kontrol edilebilir gözenek yapısı 

 kompozit malzemelerle uyum 

 yerleşik üretim tekniği 

 düşük maliyet 

 çevre dostu 

 
 
Karbon malzemelerin elektriksel özelikleri 
 
 
Elektrot uygulamalarında, malzemenin direnç/iletkenlik özelikleri çok önemlidir. 

İletkenlik, karbonlu maddenin fiziksel ve kimyasal yapısı (yüzey özelikleri-fonksiyonel 

gruplar) ile doğrudan ilişkilidir. Gözenekli bir karbon malzeme elektrot olarak 

kullanıldığında; parçacık içi,  parcacıklar arası ve metalik akım toplayıcı ile parçacık ara 

yüzeyinde direnç meydana gelmektedir. Süperkapasitörlerde iç dirence sebep olan 

etkilerin toplamı ölçülebilir ve ‘’Eşdeğer Seri Direnç’’ (ESR) olarak adlandırılır. Bu 

etkiler aşağıdaki gibi sıralanabilir (Pandolfo ve Hollenkamp 2006): 

 

 elektrot materyalinin elektriksel özdirenci 

 elektrot-akım toplayıcı ara yüzeyindeki direnç 

 iyonların gözeneklere hareketi sırasındaki difüzyon direnci 

 iyonların ayırıcıdan geçerken gösterdikleri direnç 

 elektrolitin elektriksel özdirenci 
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 seperatör malzemesinin özdirenci 

 bağlayıcı malzemenin direnci 

 

Elektrot yapımı sırasında parçacıklara uygulanan sıkıştırma işlemi, parçacıklar arası 

temasın artmasına neden olduğundan, sıkıştırma basıncı arttıkça parçacıklar arası 

elektriksel direnç azalmaktadır. Ayrıca, parçacıkları bir arada tutmak için kullanılan 

bağlayıcının (genellikle polimerik maddeler) iyi dağılmış olması, bir yalıtım tabakası 

oluşturmaması gerekmektedir. Karbonlu maddenin metalik akım toplayıcı yüzeyine 

tutunmasını da elektrot ESR’sini arttırır. Bunu engellemek için metalik yüzey de 

pürüzlü hale getirilebilmektedir. Ayrıca, karbon malzemenin parçacık boyutu da 

elektrot malzemesi-akım toplayıcı arasındaki direnci etkileyen bir diğer parametredir. 

Elektrotun kalınlığı da ESR’nin artmasına neden olmaktadır. Bu nedenle toz halde 

karbon madde kullanımı, elektrot şeklini, kalınlığını ve kapasitesini ayarlamada kolaylık 

sağladığından tercih edilmektedir. Yüzey fonksiyonel grupları da elektrotun direnç 

özeliklerini önemli oranda etkilemektedir, özellikle oksijenli grupları arttırıcı prosesler, 

direnci de arttırmaktadır (Pandolfo ve Hollenkamp 2006). 

 

Ayrıca parçacıkları bir arada ve metal yüzeyde tutan polimerik bağlayıcı miktarının 

artması, elektrot iletkenliğini önemli oranda azaltmaktadır. Frankowiak ve 

arkadaşlarının gerçekleştirdiği çalışmada aktif karbon elektrotların polimerik bağlayıcı 

kullanmaksızın hazırlanması durumunda kapasitif özeliklerinde önemli oranda artış 

sağlanacağı vurgulanmaktadır (Frackowiak ve Beguin 2001).  

 

Elektrot yapımında karbonlu malzemelerin kullanılması, mekanik özelikleri 

mükemmelleştirirken, kimyasal kararlılığı arttırır. Ayrıca, yüksek iletkenlik ve düşük 

ESR sağlanması ile bu elektrotlardan yapılmış kapasitörlerin kullanım ömürleri (500 

000 – 1 000 000 kez dolma/boşalma) geleneksel kapasitörlere ve pillere göre çok 

yüksektir (http://2greenenergy.com 2015). 

 

Elektrot yapımı sırasında genellikle toz haldeki karbon malzeme, iletkenlik arttırıcı 

asetilen siyahı ve polimerik bir bağlayıcı ile belli oranlarda karıştırılarak elektrotlar 

http://2greenenergy.com/
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hazırlanır. Yüksek güç gerektiren uygulamalarda elektrot kalınlığının 150 μm’den 

küçük olmaması istenir (Burke 2000, Bleda-Martinez vd. 2005). 

 

 

2.4.1  Elektrot Yapımında Kullanılan Karbon Malzemeler 
 

 

Süperkapasitör elektrotu yapımında kullanılan çok geniş aralıkta karbon malzeme 

mevcuttur. Aşağıda, karbon elementinin elektriksel özelikleri ve kapasitör yapımında 

kullanılan karbon malzemeler ile ilgili bilgi verilmiştir. 

 

 

Karbonun yapısı ve formları 
 

 

Karbonun dört adet kristal yapılı allotropu bulunmaktadır. Bunlar; elmas (sp
3
), grafit 

(sp
2
), karbin (sp

1
) ve fullerendir (bozuk sp

2
). Grafit ve elmas, doğada mineral olarak 

kendiliğinden bulunurken, diğer iki allotrop sentetiktir. Şekil 2.6’da karbonun kristal 

yapılı allotropları görülmektedir. 

 

 
 

Şekil 2.6 Karbon elementinin kristal yapıdaki allotropları 

 

 

Karbon, doğadaki tüm elementler içinde allotrop sayısı ve allotropları içindeki yapısal 

çeşitliliği bakımından en sıradışı element olarak kabul edimektedir (Pandolfo ve 

Hollenkamp 2006). Karbon, doğada 0’dan 3 boyutlu yapıya kadar farklı boyutlarda ve 

formlarda (toz, fiber, köpük ve kompozit) bulunabilmektedir. Bu özgün yapısı ve geniş 

spektrumlu fiziksel özelikleri sayesinde karbon, enerji depolama uygulamalarında eşsiz 

bir alternatif malzemedir. 

Elmas (sp
3
)                         Grafit (sp

2
)                        Karbin (sp

1
)                    Fulleren (bozuk sp

2
) 
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EDLC elektrotu yapımında kullanılan başlıca karbon malzemeler; aktif karbon, karbon 

nanotüpler, karbon nanofiberler, karbon aerojeller, karbid türevli karbonlar, kalıp türevli 

karbonlar, polimer türevli karbonlar, karbon siyahı, camsı karbonlar ve son yıllarda 

oldukça popüler olan grafen olarak sıralanabilir.  

 

 

2.4.1.1 Aktif karbonlar 
 
 
Aktif karbon, gelişmiş gözenek yapısı ve geniş iç yüzey (400-3000 m

2
/g) alanına sahip 

karbon maddelerin genel adıdır. Karbonlu malzemenin çeşitli işlemlerden geçirilerek 

aktive edilmesi ile elde edilir. Aktif karbonun önemli karakteristik özelikleri; yüzey 

alanı, yüzey kimyası ve gözenek boyut dağılımıdır. Aktif karbon üretiminde 

kullanılabilecek çok geniş aralıkta organik madde grubu vardır. Karbon olabilecek 

maddeler arasında bitkisel kökenli (odun, tarımsal atıklar, hindistan cevizi kabukları, 

meyve çekirdekleri v.b), mineral kökenli (kömür, linyit, turba, petrol koku) veya 

polimerik maddelere (plastikler, eskimiş lastikler) rastlanabilmektedir. Aktif karbonların 

spesifik özelliği, kullanılan ham maddeye ve üretim yöntemine bağlı olarak 

değişmektedir (Yeganeh vd. 2006).  

 

Aktif karbonu oluşturan gözenekler, genişliklerine göre farklı isimler almaktadır. 

IUPAC’in sınıflandırmasına göre; 

 

 Mikrogözenekler: < 2nm 

 Mezogözenekler:  2 – 50 nm 

 Makrogözenekler: > 50 nm 

 

Mikrogözenekler, yüzey alanına en yüksek katkıyı sağlarlar, kapasitör uygulamaları ve 

adsorpsiyon proseslerinde de önemli rol oynarlar. Makrogözenekler, adsorpsiyon 

prosesinde çok etkili olmamakla birlikte, mezo- ve mikrogözeneklere doğru difüzyonun 

hızlı olmasını sağlarlar. Şekil 2.7’de aktif karbonun yapısı şematik olarak 

görülmektedir. 
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Şekil 2.7 Aktif karbonun şematik yapısı (www.purehealthywater.com 2015) 

 

Aktif karbon, spesifik özelikleri sebebiyle çok geniş kullanım alanı olan bir malzemedir. 

Aktif karbon, başlıca adsorpsiyon prosesleri (çözeltilerin ve gazların saflaştrılması, atık 

su arıtımı, solunum aygıtları ve gaz maskeleri, NBC koruyucu elbise ve filtreler) olmak 

üzere katalizör veya katalizör destek maddesi olarak ve süperkapasitör uygulamalarında 

sıkça kullanılmaktadır. 

 

Günümüzde aktif karbon gereksinime göre, karbon bazlı fosil kaynaklardan, 

biyokütlelerden ve/veya polimer esaslı maddelerden farklı fiziksel ve kimyasal 

yöntemlerle elde edilmektedir.  

 

Aktif karbon, fiziksel ve kimyasal aktivasyon yöntemleri ile hazırlanabilmektedir. 

Fiziksel aktivasyon, hammaddenin inert atmosferde karbonizasyonu (350-900°C) ile 

hava, karbondioksit ya da su buharı gibi oksitleyici bir gaz ile yüksek sıcaklıkta (600-

1200°C) aktivasyonu içerir. Fiziksel aktivasyonun en önemli basamağı, 

karbonizasyonun gerçekleştiği ısıl işlemdir. Kimyasal aktivasyon ise, hammaddenin 

belli oranlarda bir kimyasal aktivasyon aracı ile karıştırılmasından sonra, karışımın inert 

atmosferde karbonizasyonunu kapsar. Kimyasal aktivasyon aracı olarak çoğunlukla 

H3PO4, KOH, K2CO3 ve ZnCl2 kullanılmaktadır. Karbonizasyon işlemi, aktivasyondan 

Karbon matriks Makro ve mezo gözenekler 

Mikrogözenekler 

http://www.purehealthywater.com/
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sonra uygulanabildiği gibi, hammaddeye de doğrudan uygulanabilmekte, elde edilen 

ürün aktivasyon işlemlerine tabi tutulmaktadır (Hayashi vd. 2000, Hayashi vd. 2002).  

Kullanılan kimyasal aktivasyon aracının tipi üretilen aktif karbonun yüzey özeliklerini 

doğrudan etkilemektedir. K2CO3, KOH, ve ZnCl2 aktivasyon mekanizmaları gereği 

yüksek mikrogözenekli yapı oluşumunu desteklerken, H3PO4, daha heterojen gözenek 

boyut dağılımına sebep olmaktadır (Williams ve Reed 2006, El-Hendawy 2009, Mestre 

vd. 2015). Molina-Sabio ve Rodriguez-Reinoso 2004 yılındaki çalışmalarında, zeytin ve 

şeftali çekirdeklerinden H3PO4 aktivasyonu ile ürettikleri aktif karbonlardaki heterojen 

gözenek oluşumunu vurgulamışlardır.  

 

Fiziksel ve kimyasal aktivasyon işlemleri sırasında, hammadde yüzeyinde gerçekleşen 

tepkimeler sonucunda, yapıda yeni gözenekler oluşmakta ve böylece yüzey alanı 

artmaktadır. Aktivasyon koşullarının optimizasyonu ile ürünün gözenek yapısı ve yüzey 

alanı kontrol edilebilmektedir. Aktif karbon üretim prosesinin basamakları Şekil 2.8’de 

ayrıntılı olarak görülmektedir. 

 

Çevreye katı atık olarak bırakılan ve biyokütle olarak adlandırılan çeşitli zirai yan 

ürünler ve bitkisel kaynakların depolanması ciddi problem oluşturmaktadır. Son 

yıllarda, araştırmalar bu problemi ortadan kaldırmak amacıyla, biyokütle atıklarından 

aktif karbon üretimi üzerine yoğunlaşmıştır. Bu ekonomik yöntemle üretilen aktif 

karbonların, yüksek yüzey alanı ve gözenekliliğe sahip olması, onları, enerji depolama 

uygulamalarında kullanımı için daha cazip hale getirmektedir. Diğer karbon temelli 

malzemelere göre üretim maliyeti daha düşük, yüzey alanı ise daha yüksek olan aktif 

karbonlar ise, en çok kullanılan elektrot malzemesidir (Kim ve Pyun 2003). 
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Şekil 2.8 Aktif karbon üretim prosesi basamakları 

 

 

2.4.1.2 Karbon nanotüpler 

Karbon nanotüpler, 1990’ların sonundan beri süperkapasitörlerde elektrot malzemesi 

olarak kullanılmaktadır. Bu malzemenin yapısı, birbirine dolaşmış şekilde 

nanotüplerden oluşur ve birbiriyle bağlantılı ve açık mezo gözenekler içerir. Oldukça 

dar aralıkta gözenek boyut dağılımına sahip olmaları, düşük elektriksel dirençleri, 

ulaşılabilir yüzey alanları ve kararlılıkları sebebiyle enerji depolama malzemesi 

uygulamalarında tercih edilirler. Elektrolit iyonları, mezo gözeneklere kolayca 

Kimyasal aktivasyon 
ZnCl2, H3PO4, KOH, K2CO3 

 

Karbonizasyon 
(350-900 °C) 

 

Aktif Karbon 

Fiziksel aktivasyon 
CO2, su buharı, hava 

 

Prosesler 
(öğütmeleme,yıkama,kurutma…) 
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difüzlendiğinden elektrot ESR’si aktif karbonlardan düşük, güç kapasiteleri daha 

yüksektir. birbiriyle bağlantılı, açık mezo gözenekler sayesinde, yükler tüm yüzeye 

dağılır ve yüzey alanından etkin bir şekilde yararlanılır (Wen vd. 2006). Ancak; yüzey 

alanları, aktif karbonlara göre oldukça düşüktür. Karbon nanotüpler temelde kusursuz 

yapıdaki kristal silindirik grafitten meydana gelmiştir. Eğer nanotüp yalnızca bir tane 

silindirik grafit içeriyorsa tek duvarlı, eş eksende birden çok içeriyorsa çok duvarlı 

karbon nanotüp olarak adlandırılır. Çok duvarlı karbon nanotüplerde şimdiye kadar 

ulaşılan en yüksek yüzey alanı 475 m
2
/g’dır (Frackowiak ve Beguin 2001). Literatürde 

karbon nanotüp süperkapasitör elektrotları ile ulaşılan spesifik kapasitans değerleri ise, 

kullanılan elektrot konfigürasyonuna bağlı olarak 15 – 300 F/g arasında değişiklik 

göstermektedir (Frackowiak vd. 2000). 

Yüksek üretim maliyetleri sebebiyle karbon nanotüpler, süperkapasitörlerde yığın 

elektrot malzemesi olarak tercih edilmemektedir. Son dönemdeki araştırmalar, karbon 

nanotüplerin, asetilen karbon siyahı yerine elektrotlarda iletkenlik arttırıcı olarak 

kullanımının bir çok yönden avantajlı olduğunu göstermiştir. Karbon nanotüplerin, 

iletkenlik katkısı olarak kullanılması ile elektrot iletkenliğinin artmasının yanında 

elektrot ağırlığında düşüş elde edilmiştir. Chen ve arkadaşları 2004 yılında yayınlanan 

çalışmalarında, karbon siyahı yerine karbon nanotüp kullanarak elektrot ESR değerinde 

% 90 azalma olduğunu belirtmişlerdir. Bir başka çalışmada ise, doğrudan mikrofiber 

karbon kağıt üzerinde bağlayıcı kullanmaksızın karbon nanotüp kompozit elektrotlar 

hazırlanmış ve 524 F/g gibi oldukça yüksek bir spesifik kapasitans değerine ulaşılmıştır. 

 

 

2.4.1.3 Karbon nanofiberler 
 
 
İlk kez 1990’lı yıllarda sentezlenen karbon nano fiberler, açık mezogözenekli yapıları 

ve yüksek iletkenlikleri sebebiyle süperkapasitör uygulamalarında tercih edilmektedir. 

Nano fiberlerin ortalama boyutları 50 – 500 nm arasında, gözenek boyutları ise 3 – 20 

nm arasında değişmektedir. Elektrospining tekniği ile polimerlerden sentezlenen karbon 

nano fiberlerin üretim maliyetleri göreceli olarak karbon nanotüplerden düşüktür. 

Ayrıca, bu teknikle nano fiberler kullanılarak bağlayıcısız elektrotlar hazırlamak ta 

mümkün olabilmektedir. 
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Karbon nano fiberlerin gözenekleri, kendilerine özgü yapıları gereği, fiberin yüzeyinde 

açık şekilde bulunmaktadır. Bu özelik, bütün yüzeyi elektrolit iyonları için ulaşılabilir 

kılmaktadır. Spesifik yüzey alanları 1200 m
2
/g değerine kadar ulaşabilen karbon 

nanofiberlerle literatürde yapılan süperkapasitör çalışmalarda ulaşılan spesifik 

kapasitans değerleri 60 – 175 F/g arasında değişmektedir (Merino vd. 2005, Bordjiba 

vd. 2008).  

 

Ancak, karbon nanofiberler, fiberleri arası elektriksel iletkenliklerinin düşük olması (bu 

da elektrotun ESR değerinin artmasına sebep olmaktadır) ve yüksek üretim maliyeti 

sebebiyle artık ideal bir süperkapasitör elektrot malzemesi olarak görülmemektedir. 

 

 

2.4.1.4 Karbon aerojeller 
 

 

Karbon aerojeller, iletken karbon nano parçacıklardan oluşan üç boyutlu, mezo 

gözenekli, sürekli yapılardır. resorsinol formaldehit (RF) veya fenol- furfuraldan (PF) 

Sol-gel prosesi ile üretilen organik aerojellerin pirolizi ile elde edilirler. Düşük 

yoğunluklu ve iyi iletkendirler. Sürekli yapıları sayesinde akım toplayıcıya, ek bir 

bağlayıcıya ihtiyaç duymaksızın bağlanabilirler. Bağlayıcı kullanılmadığından bu 

elektrotlarda daha düşük ESR elde edilir; böylece, kapasitörün gücü de artar.  Yüzey 

alanları 500-900 m
2
/g ve kapasitansları 70-150 F/g arasında değişmektedir 

(http://www.mitre.org 2012). 

 

 

2.4.1.5 Polimer türevli karbonlar 
 
 
Polimer türevli karbonlar, düşük maliyetleri ve kontrol edilebilir gözenekliklikleri 

sebebiyle süperkapasitör elektrot malzemesi olarak oldukça elverişli malzemelerdir 

(Pekala 1989, Tamon vd. 1998, Li vd. 2002, Mirzaeian vd. 2009). Resorsinol 

formaldehit (RF), plivinil klorür, fenol-melamin formaldehit, fenolik novalak furfural 

ve fenol formaldehit (FF) gibi organik jeller polimer türevli karbonlar için başlangıç 

maddeleri olarak kullanılmaktadır. RF türevli karbonlar süperkapasitör elektrotu 

uygulamalarında en çok tercih edilen polimer jellerdendir (Pekala vd. 1998, Zhu vd. 

2007). Zhu ve arkadaşları 2007 yılında yayınlanan çalışmalarında ürettikleri polimer 

http://www.mitre.org/
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temelli karbon ile (SBET = 1500 m
2
/g) sulu elektrolit ortamında      295 F/g spesifik 

kapasitans değerine ulaşmışlardır. Literatürdeki bazı çalışmalarda ise oda sıcaklığı 

iyonik sıvı elektrolitler kullanılarak ticari aktif karbonlar ile polimer jel karbonların 

performansları karşılaştırılmıştır (Arbizzani vd. 2007). Buna göre, yüzey alanı ve 

gözenekliliğin kontrolü ile polimer türevli karbonlarda daha iyi kapasitif performans 

elde edilmiştir. 

 

FF türevli karbonlar, düşük maliyetleri ve yoğunlukları sebebiyle son dönemde odak 

noktası haline gelmiştir. FF türevli karbonlar, RF türevliler ile benzer şekilde sol-jel 

prosesi ile hazırlanmaktadır. Konuyla ilgili güncel çalışmalar, FF türevli jel karbonların 

gözeneklilik kontrolü üzerinde yoğunlaşmaktadır. 

 

 

2.4.1.6 Grafen 
 
 
Grafen, ilk kez Geim vd. tarafından 2004 yılında Manchester Üniversitesi’nde yürütülen 

bir araştırma sırasında laboratuvar ortamında deneysel olarak keşfedilmiş bir karbon 

elementi allotropudur. Grafen, temelde grafitten elde edilen tek tabakalı ve iki boyutlu 

(2D) bir kristaldir.  

Grafen, çok yüksek teorik yüzey alanı (2630 m
2
/g) (Peigney vd. 2001), mükemmel 

elektriksel iletkenlik ve kimyasal kararlılık gibi özelikleri sebebiyle diğer karbon 

allotropları arasında sıradışı bir yere sahiptir (Hou vd. 2011). Bu dikkat çekici özelikler 

grafenin başta enerji dönüşüm ve depolama uygulamaları olmak üzere diğer elektronik 

cihazlarda kullanımını da elverişli kılmaktadır. Bu uygulamalardan birkaç örnek 

verilecek olursa; yarı iletkenlerin içinde grafenden yapılmış nanoteller kullanılmış ve 

üstün özelikler elde edilmiştir (Schwierz 2010). Grafen toz halde, kompozit malzemeler 

için mükemmel bir destek maddesi olarak işlev görmektedir (Stankovich vd. 2006), 

geçirgen grafen ince filmleri, bir çok elektronik uygulamada yüksek iletkenliği ve üstün 

optik özelikleri sebebiyle kullanılan indiyum kalay oksit (ITO) ile yarışmaktadır. 

Kısaca, grafen, yeni teknoloji geçirgen elektrotlarda (Bae vd. 2010), güneş pillerinde 

(Wang vd. 2008b), optoelektronikte (Bonaccorso vd 2010), ve sensor uygulamalarında 

(Schedin vd. 2007) geleceğin malzemesi olma yolunda ilerlemektedir. 
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Son dönemde grafen, çok yüksek teorik spesifik yüzey alanı, mükemmel ısıl ve elektrik 

iletkenliği (4840-5300 W/mK, 2.10
2
 S/m) (Stoller vd. 2008) sayesinde süperkapasitör 

uygulamalarının popüleritesi en hızlı artan malzemesi haline gelmiştir.  

Grafenin gerçek spesifik yüzey alanı (1000-1800 m
2
/g) (Segal, 2009), teorik yüzey 

alanından oldukça düşüktür. Bunun nedeni, grafen tabakaları arasındaki van der Waals 

çekim kuvvetleri sebebiyle tabakaların aglomerasyona olan eğilimidir. Bununla birlikte, 

son dönemde süperkapasitörler ile ilgili yapılan çalışmalar, elektrot yüzey alanının 

elektrokimyasal performans ile doğru orantılı olmadığını, gözenekliliğin kontrolünün 

çok daha önemli olduğunu vurgulamaktadır (Zhu vd. 2011).  

Son yıllarda, grafenin ve grafen içeren kompozitlerin süperkapasitör olarak kullanımı ile 

ilgili çok sayıda çalışma yayınlanmıştır. Bunlardan bazıları Çizelge 2.3’te kısaca 

özetlenmiştir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



32 

 

Çizelge 2.3 Grafenin elektrot malzemesi olarak kullanıldığı çalışmalardan bazı örnekler 

Malzeme İşlem Güç yoğ. 
kW/kg 

Enerji yoğ. 
Wh/kg 

Kapasitans 

F/g 

Ref. 

Grafen CVD -- -- 80 F/cm
2 

Yoo vd. (2011) 

rGO Indirgenmiş grafen 

ve conv. kurutma 

9.8 85.6 250 Liu vd. (2010) 

Fonksiyonellen

miş GO 

Grafit oksitin ısıl 

işlemi 

-- 28.5 230 Du vd. (2010) 

N-katkılı 

grafen 

N2 plazma 800 48 282 Jeong vd. (2011) 

Karbon siyahı-

grafen 

Ultrasonikasyon ve 

indirgeme 

-- -- 175 Yan vd. (2010) 

CNT-grafen CVD -- -- 385 Fan vd. (2010) 

Karbon küre-

GNS 

Kimyasal 

indirgeme 

15.4 -- 198 Guo ve Li (2011) 

PANI-grafen Polimerizasyon 0.14 37.9 1126 Wang vd. (2010) 

PPy-grafen Elektrokimyasal 

çöktürme 

3 5.7 1510 Mini vd. (2011) 

PEDOT-grafen Oksidatif 

polimerizasyon 

0.038 12 304 Alvi vd. (2011) 

MnO2-grafit Daldırma ve 

kurutma/çöktürme 

110 12.5 315 Yu vd. (2011) 

RuO2-grafen Sol-gel yöntemi 0.05 20.1 570 Wu vd. (2010) 

NiO-grafen Elektroforetik 

çöktürme/kimyasal 

çöktürme 

-- -- 400 Xia vd. (2011) 

Fe3O4- grafen rGO ile metal oksit 

kristalizasyonu 

2.4 85 326 Qu vd. (2011) 
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Konuyla ilgili araştırmaların hız kazanmasıyla beraber grafen geleceğin süperkapasitör 

malzemesi olarak kabul edilse de  hala yüksek olan üretim maliyetinin azaltılmaya, 

konuyla ilgili teknolojinin gelişmeye ihtiyacı olduğu bir gerçektir. Buna rağmen, dünya 

çapında bir çok firma, şimdiden deneme ürünlerini piyasaya sürmüş durumdadır ve bu 

yolda gelişim kaydetme konusunda kararlı gözükmektedir. Bu gelişmeler, girilen çağın, 

fosil kaynaklı enerjinin sonunun başlangıcı olduğu yorumlarını da beraberinde 

getirmektedir. 

 

 

2.5. Elektrot Performansını Etkileyen Faktörler 
 
 

Karbon temelli malzemelerin, yüzey alanı, gözenek boyut dağılımı ve yüzey kimyası 

elektrot performansını doğrudan etkilemektedir. Gözenekli elektrotun yüzey alanı 

arttıkça, elektrot yüzeyinde biriken yük miktarı arttığından kapasitans da artmaktadır. 

Ancak; yüksek yüzey alanı tek başına yüksek kapasitans için yeterli değildir. Karbon 

elektrotun gözenek yapısı da büyük önem taşımaktadır. Ayrıca gözeneklerin boyutu 

kadar ‘açık’ olmaları da önemlidir. Yüzeydeki tüm gözenekler elektrokimyasal olarak 

ulaşılabilir değildir.  

 

Yüzeyin elektrolit ile ıslanabilirliğini arttırarak elektrokimyasal performansı geliştirmek 

amacıyla çeşitli kimyasal modifikasyon işlemleri uygulanmaktadır. Bu işlemlerle, aktif 

karbon yüzeyinde pseudofaradaik etki ile kapasitansı arttıracak fonksiyonel grupların 

(özellikle oksijenli gruplar) oluşturulması mümkün olmaktadır. Diğer taraftan metal 

oksit parçacıkları veya iletken polimerlerin karbon yüzeyine yüklenmesiyle hem 

yüzeyin ıslanabilirliği hem de elektrotun iletkenliği arttırılmakta böylece elektrotun 

spesifik kapasitansında önemli oranda artış sağlanabilmektedir. 

 

Aşağıda elektrot olarak kullanılan karbon temelli malzemelerin yüzey alanı, gözenek 

boyut dağılımı ve yüzey kimyası elektrot performansına etkisi detaylı olarak 

açıklanmıştır. 
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2.5.1 Karbon gözenekliliğinin elektrot performansına etkisi 

 
 
Gözenekli elektrotun yüzey alanı arttıkça, elektrot yüzeyinde biriken yük miktarı 

arttığından enerji yoğunluğu artmaktadır. Ancak; yüksek yüzey alanı tek başına yüksek 

kapasitans için yeterli değildir. Karbon elektrotun gözenek yapısı da büyük önem 

taşımaktadır, Ayrıca gözeneklerin boyutu kadar ‘açık’ olmaları da önemlidir. Yüzeydeki 

tüm gözenekler elektrokimyasal olarak ulaşılabilir değildir. Elektrolit, kapalı 

gözeneklere giremez ve elektrot – elektrolit teması yeterince sağlanamaz ise elektriksel 

çift tabaka oluşumu engellenmektedir. Dar mikro gözeneklerin (< 0.5 nm), elektrolit 

difüzyonunu zorlaştırarak, yüklenme/boşalma periyodu boyunca iyonların alıkonmasına 

sebep olduğu, böylece kapasitörün çift tabaka kapasitesinin olumsuz etkilendiği (iyon - 

elek etkisi) bilinmektedir. Sulu elektrolit kullanımında, çapı 0.5 nm’den büyük olan 

mikro gözeneklerin, hidrat iyonlarının elektro-adsorpsiyonu için elverişlidir. Organik 

elektrolitlerde ise, iyonlarının çapları daha büyük olduğundan büyük mikro ve küçük 

mezo gözenekler gerekmektedir (Lozano-Castelló vd. 2003). Özetle; elektrolit seçimi, 

malzemenin gözenek yapısına göre yapılmalıdır. Kapasitör uygulamalarında, gözenekli 

elektrotun mikro/mezo gözenek oranı önem taşımaktadır. 

 

Geniş mikro gözenekler (0.5 –2 nm) ve dar mezo gözenekler (2 - 5 nm) genellikle çift 

tabaka kapasitesine katkı sağlarlar (Gryglewicz vd. 2005). % 20 – 50 oranında mezo 

gözenekliliğin kapasitör performansını olumlu etkilediği gibi, daha yüksek oranlarda, 

iyonların gözeneklerde yeterli süre kalmasına engel olduğundan kapasitansı düşürdüğü 

gözlenmiştir . 

 

Fiziksel ve kimyasal aktivasyon ile üretilen aktif karbonlar, ultra mikro- (<0.7 nm), 

mikro- (<2 nm), mezo- (2–50 nm) ve makro- (>50 nm) gözenekler içeren geniş bir 

gözenek boyut dağılımına sahiptir. Ancak, yalnızca elektrolit iyonlarının ulaşabildiği, 

gözenekler, çift tabaka kapasitansına katkı sağlar. Bu sebeple, gözeneklerin açık olması 

ve iyonların hareket edebileceği büyüklükte olması önemlidir (Xu vd. 1996).  

 

Spesifik yüzey alanı ölçümünde kullanılan azot gazının tek bir molekülünün büyüklüğü 

yaklaşık olarak sulu OH
-
 ve K

+
 iyonlarının büyüklüklerine benzerdir. Dolayısıyla,       
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77 K’de azot molekülünü adsorplayabilen gözeneklerin sulu elektrolit iyonlarının 

elektroadsorpsiyonu için de elverişli olduğu varsayımı yapılmaktadır (Frackowiak ve 

Beguin 2001). Son dönemde yapılan araştırmalar, 0.7 – 2 nm boyut aralığında 

mikrogözenekler içeren karbonların daha iyi kapasitif performans gösterdiğini 

belirtmektedir (Chmiola 2006, Leis vd. 2006). Largeot ve arkadaşları 2008 yılındaki 

çalışmalarında, maksimum kapasitansın, kullanılan elektrolitin iyon boyutuna en yakın 

boyutta gözenekler içeren elektrot malzemesi ile elde edildiğini, iyon boyutunda büyük 

ve küçük gözeneklerin kapasitif performansta önemli düşüşe sebep olduğunu ileri 

sürmüşlerdir. Bazı çalışmalarda ise mezogözenekliliğin kapasitif performans açısından 

önemi ve mikrogözenekliliğe kıyasla üstünlükleri vurgulanmıştır (Arbizzani vd. 2007, 

Lazzari vd. 2007). Raymundo-Pinero ve arkadaşları 2006 yılında yayınlanan 

çalışmalarında biyokütle temelli aktif karbonlarla gerçekleştirdikleri çalışmalarında, 

kapasitif performans açısında ortalama gözenek çapının, elektrot yüzey alanından daha 

önemli olduğunu vurgulamış, optimum gözenek çaplarını sulu ve organik elektrolitler 

için sırasıyla 0.7 ve 0.8 nm olarak belirtmişlerdir. 

 

Gözenek büyüklüğünün süperkapasitör performansına etkisi konusunda literatürde hala 

fikir çatışması mevcuttur ve elektrot gözenekliliği ve elektrolit iyonları arasındaki 

kompleks ilişki henüz net olarak açıklığa kavuşmamıştır (Chmiola 2006, Leis vd. 2006, 

Fernandez vd. 2009, Hall vd. 2010) Konuyla ilgili güncel araştırmalar, gözenekli karbon 

malzemelerin gözenek boyut dağılımlarının yük depolama için ulaşılabilir yüzey 

alanının maksimize edecek şekilde tasarlanması, kontrol edilmesi ve mikrogözeneklerin 

elektronikçe kompleks yapılarını aydınlatmak üzerine yoğunlaşmıştır (Raymundo-

Pinero vd. 2006, Obreja 2008, Chmiola vd. 2008). 

 
 
2.5.2 Yüzey fonksiyonel grupların elektrot performansına etkisi 
 
 
Gözenekli karbonlar, ağırlıkça % 10’a kadar ulaşabilen miktarlarda başta oksijenli ve 

hidrojenli olmak üzere, azot, kükürt ve halojenli heteroatomlar içermektedir (Kinoshita 

1988). Heteroatomlar, başlangıç maddesinin tamamlanmamış karbonizasyonu ile 

oluşmakta, üretim basamakları sırasında yapıya katılmakta veya yüzeyi modifiye etmek 

amacıyla yapıya eklenebilmektedir. Karbon elektrotlarda yüzey heteroatomlarının 



36 

 

varlığı, elektrokimyasal ve çift tabaka özeliklerini, faradaik prosesler yoluyla yada 

elektrotun iletkenlik özeliklerini değiştirerek etkilemektedir. Örneğin, sulu elektrolit ile 

kullanılacak bir elektrotun yüzeyinde bulunan hidrofilik yüzey gruplarının varlığı, 

elektrolit iyonlarının elektrot gözeneklerine etkin bir şekilde difüzlenmesine yardımcı 

olarak ulaşılabilir yüzey alanının artmasına yardımcı olur. Ancak diğer yandan bu 

atomların varlığı elektrotun ESR değerinde artışa sebep olarak, güç yoğunluğu azaltıp, 

elektrotun kendi kendine boşalması gibi istenmeyen durumlara da neden olmaktadır 

(Hsieh ve Teng 2002). Bu nedenle, yüzey heteroatomlarının varlığı, süperkapasitör 

uygulamaları üzerinde yoğun şekilde araştırma yapılan bir konu olmaya devam 

etmektedir. Aşağıda bazı önemli yüzey heteroatomları ve 

fonksiyonelleştirme/modifikasyon işlemleri ile ilgili bilgi verilmiştir. 

 

 

2.5.2.1 Oksijen 
 

 

Karbonizasyon işlemi sonrası, karbonun yapısındaki boş kalan değerlik elektronlarının 

yerleri oldukça reaktif olduğundan, karbon yüzeyinde oksijenli heteroatomların varlığı 

kaçınılmazdır. Atmosferik oksijen yüzeye fiziksel ve tersinir olarak adsorplanabileceği 

gibi, kimyasal ve tersinmez olarak ta bağlanıp fenolik, karbonil, karboksil, kinonik ve 

laktonik grupları meydana getirebilir (Kinoshita 1988, Boehm 1994). 

 

Karbonlu malzemenin gözenekliliğini arttırmak için uygulanan aktivasyon işlemleri 

çoğunlukla yüzeyde asidik oksijenli grupların oluşumuna sebep olurken, inert 

atmosferde gerçekleştirilen yüksek sıcaklık karbonizasyon işlemi sonrası uygulanan 

soğutma işlemi sırasında karbon malzemenin kademeli olarak atmosferik oksijenle 

teması, yüzeyde bazik oksijenli grupların oluşmasına yol açmaktadır.  

 

Oksijenli yüzey gruplarının, özellikle asidik olanlar, elektrotun elektrokimyasal 

oksidasyonunu katalizleyerek elektrotun ESR’sini arttırmakta, kapasitörün kendi 

kendine boşalmasına da sebep olabilmektedir. Bu nedenle, yüzeydeki fonksiyonel 

grupların tipi ve miktarı da oldukça önemlidir. Hatta, bu fonksiyonel gruplar, elektrotun 

dolma-boşalma periyodu boyunca yüzeyde gaz oluşumuna da neden olabilmektedir.    

C-O kompleksleri, kapasitör uygulamalarında en önemli fonksiyonel gruplardır. Bunlar; 
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asidik, bazik veya nötral karakterli olabilirler (Bleda-Martínez vd. 2005). Asidik 

gruplar: 200-700 
o
C’de O2 ile aktivasyon sonucu oluşurlar, kararsız yapılardır (ör: 

karboksilik, laktonik, fenolik gruplar). Bazik ve nötral gruplar: Daha kararlı yapılardır, 

tüm yüzeyin ısıl işleminden veya düşük sıcaklıkta O2 ile temas sonucu meydana gelirler. 

Oksijenli gruplar elektrot kapasitansını iki yolla arttırmaktadır; 

 

 özellikle sulu elektrolit kullanımında, yüzeyin ıslanabilirliğini arttırır. 

 pseudokapasitans etki ile, yüzeyde ek ‘Faradaik’ reaksiyonlara sebep olur. 

  

Kapasitör çalışma potansiyel aralığında elektrokimyasal olarak inert olan fonksiyonel 

gruplar (CO- tipi), kapasitansı arttırmaktadır.  

 

 

2.5.2.2 Azot 
 
 
Jurewicz vd. 2003, çalışmalarında karbon yüzeyinin aktivasyonu sırasında besleme gaz 

akımının içine azot ilave ederek, yüzeyin ‘amoksidasyonu’ gerçekleştirilmiş ve sonuçta 

elektrot yüzey alanında düşüş gözlerken, spesifik kapasitans değerinde artış 

kaydetmişlerdir. 

 

Karbon malzemenin elementel içeriği, başlangıç maddesine de bağlı olarak 

değişmektedir. Karbon yapısındaki azot içeriğinin arttırılarak süperkapasitör 

performansının araştırılmasına yönelik çalışmalar, melamin-formaldehit reçineleri 

(Hulicova vd. 2005, Hulicova vd. 2006), poliakrilonitril kompozitleri (Beguin vd. 2005) 

ve aktif karbon içinde üre ve melamin karışımından (Seredych vd. 2008) oluşan 

başlangıç maddeleri ile gerçekleştirilmiş, ancak azot heteroatomların yük depolama 

mekanizması üzerine etkisi tam olarak aydınlatılamamıştır.  

 

Elsayed 2007 yılında tamamladığı doktora çalışması kapsamında, CO2 yakalama 

amacıyla azot içeriği zengin karbon malzemeleri, kopolimerizasyon ve amin katalizli 

polimerizasyon ile kontrollü şekilde azotlandırmayı başarmıştır. Sonuçta, üretilen 

malzemenin yüzey alanı ve gözenekliliğinde ciddi düşüş saptanmamıştır. Son 
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zamanlarda, süperkapasitörlerde azotlu grupların etkisinin araştırıldığı çalışmalarda 

benzer yöntemler tercih edilmektedir. 

 

Yüzey gruplarının kontrolü, çeşitli modifikasyon işlemleri ile gerçekleştirilmektedir. 

Yüzey grup türünün ve yüzeydeki derişiminin değiştirilebildiği yüzey modifikasyonu 

uygulamalarının genel amacı, karbon malzemelerin kapasitans değerini hızlı Faradaik 

tepkimeler ile arttırmaktır (Kim ve Pyun 2003).  

 

Literatürde karbon içerikli maddelerin yüzey modifikasyonuna yönelik çalışmalar 

aşağıdaki gibi dört ana grupta toplanabilir: 

i) Karbon yüzeyinin işlevselliğinin arttırılabilmesi açısından yüzeyin 

oksidasyonu: 

- HNO3, H2O2 vb. oksitleyici maddeler ile kimyasal işlem (Nian ve Teng 

2002, Oda vd. 2006, Liu vd. 2008).  

- elektrokimyasal polarizasyon (Momma vd. 1996). 

- plazma uygulaması (Tashima vd. 2007, Tashima vd. 2009). 

ii) Uygun bir monomerin (anilin, pirolin vb.) elektropolimerizasyonu veya 

kimyasal polimerizasyonu ile karbon/iletken polimer kompoziti (Mastragostino 

vd. 2000, Lin vd. 2003). 

iii) Elektroaktif geçiş metal oksit parçacıklarının (RuO2, TiO2, Cr2O3, MnO2 vb.) 

karbon malzemeye çöktürülmesi (Bakhmatyuka vd. 2008). 

iv) Karbon elektrotun elektrolit ile ıslanabilirliğinin arttırılması için yüzey aktif 

madde uygulamaları (Wei vd. 2005, Fang ve Binder 2007, Fic vd. 2010). 

 

Yukarıda bahsedilen modifikasyon yöntemleri, karbon malzemelerin yüzeyinde 

istenilen fonksiyonel grupların oluşturulması bakımından oldukça faydalıdır. Ancak, bu 

yöntemlerin çeşitli olumsuz yönleri de bulunmaktadır. Örneğin, nitrik asit ile yüzey 

modifikasyonu sonrası yüzeyde oksijenli grup sayısı büyük oranda arttırılmasına 

rağmen, bazı durumlarda; kapasitörün elektriksel direnci de artmaktadır (Gamby vd. 

2001). Karbon malzemelerin metal oksitlerle hazırlanan kompozitleri çok yüksek 

kapasitans özelliği gösterseler de ekonomik açıdan diğer yöntemlere göre pahalıdırlar 

(Frackowiak ve Beguin 2001). 
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2.5.2.3 Hidrofobik yüzey modifikasyonu 
 
 
Organik elektrolitlerin kullanılması durumunda, yüzey alanından maksimum 

yararlanmak amacıyla karbon yüzeyinin hidrofobik olması istenir. Yüzey 

hidrofobikliğini arttırmak için literatürde fiziksel ve kimyasal modifikasyon yöntemleri 

incelenmiştir (Bandosz ve Ania 2006). Fiziksel yöntem, artan sıcaklıkla birlikte 

hidrojen veya inert gaz atmosferinde yüzeydeki hidrofilik grupların uzaklaştırılması 

esasına dayanmaktadır. Kimyasal modifikasyonda ise, ortama bir organosilikon 

bileşenin ilavesi veya gaz faz florlaştırması ile gerçekleştirilir. Fang ve Binder 2006 

yılındaki çalışmalarında, en etkili yüzey hidrofobikleştirme işleminin yüzey aktif madde 

ilavesi olduğunu belirlemişlerdir. Çalışmada, ürettikleri aktif karbon aerojelleri, sodium 

oleat ve viniltrimetoksilan (vtmos) yüzey aktif maddeleri ile etkileştirmişlerdir. Sonuç 

olarak, her iki işlem ile yüzeyde oluşan hidrofobik grupların, karbonun yüzey alanında 

önemli bir düşüşe sebep olmadığı belirlenmiş, VTMOS kullanımında, yük depolamada 

psödokapasitif etki de gözlenmezken, spesifik kapasitansta 10 F/g artış elde edilmiştir. 

Ayrıca elektrot ESR değerinde önemli düşüş kaydedilirken, döngü kararlılığında 

modifiye olmamış duruma göre bir değişiklik saptanmamıştır (Lozano-Castello vd. 

2003). 

 

 

2.5.2.4 Metal oksitler 
 
 

Bir çok metal oksit bileşiği belli potansiyel aralıklarında psödokapasitif davranış 

göstermektedir. RuO2, göreceli olarak daha geniş bir potansiyel aralığında literatürde 

rapor edilmiş en yüksek spesifik kapasitansı (850 F/g) veren metal oksittir (Dmowski 

vd. 2002). RuO2’nin bu üstün psödokapasitif davranışı, iyi bir metalik iletken 

olmasından ve birçok voltaj bağımlı faradaik reaksiyonun, RuO2’nin çalışma potansiyel 

aralığı ile uyumlu olması ile açıklanmaktadır (Convay 1999). Ayrıca, karbon nanotüp ve 

aktif karbon gibi yüksek yüzey alanlı elektrotların RuO2 ile birlikte kullanımı elektrot 

uygulamalarında daha etkin sonuç vermiştir (Hu vd. 2004). Ancak RuO2’in maliyetinin 

çok yüksek olması, onu büyük elektronik araçların içerisindeki güç sistemlerinde 

kullanımını sınırlamaktadır.  
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Bir metal oksitin psödokapasitör için uygun bir malzeme olması için; elektrotun dolma-

boşalma prosesi boyunca meydan gelen reaksiyonların tersinir olması, yüksek iletkenlik 

ve oksit tabakaları içinde proton ve elektron hareketinin serbest olması istenir. Son 

dönemde gerçekleştirilen araştırmalarda, RuO2’ye alternatif olabilecek, daha ucuz metal 

oksitlerle umut verici sonuçlar elde edilmiştir. Bunlar; nikel, kobalt, demir, kalay, 

mangan ve vanadyum oksitlerdir (Lee ve Goodenough 1999a, Lee ve Goodenough 

1999b, Zhao vd. 2009).  Bu metal oksitlerin elektriksel iletkenliği RuO2’e göre çok 

düşük olduğu için, farklı sentez yöntemleriyle gözenekliliği geliştirerek elektrokimyasal 

verimin arttırılması hedeflenmektedir (Chandra vd. 2008, Chandra vd. 2009). Son 

dönemde araştırmalarda, metal oksitlerin yüzey alanı geliştirilmeye çalışılmakta ve 

iletken karbon malzemelerin yüzeyleri ince film halinde psödokapasitif metal oksitlerle 

kaplanarak kullanılması üzerine yoğunlaşılmaktadır (Kim vd. 2006, Zhao vd. 2009,) 

 

 

2.5.2.5 İletken polimerler 
 

 

Süperkapasitörler için bir diğer alternetif yeni malzeme iletken polimerlerdir. Bu 

polimerler, yüksek iletkenlikleri yanında, yapılarında bulunan Π-orbitali çekimi 

sayesinde elektrot ara yüzeyinde indirgenme veya yükseltgenme kabiliyetine sahiptirler 

(Convay 1999). Bu amaçla kullanılan iletken polimerler başlıca; polimetil metakrilat 

(Hu ve Tsou 2003), polifenilen vinilen (Nam vd. 2002), polipirol (Hu ve Wang 2003), 

politiyofenler (Reddy ve Reddy 2003) ve polianilindir (PANI) (Chang vd. 2003). Tüm 

bu polimerler içerisinde, PANI, yüksek iletkenlik, kolay polimerizasyon prosesi, iyi 

kapasitif performans ve çevre dostu olması sebebiyle en çok tercih edilen polimerdir 

(Deng vd. 2002). 

 

Uzun dönem kararlılığı düşük ve ESR değerinin yüksek olması sebebiyle PANI, daha 

çok gözenekli elektrot malzemeleri ile kompozit halde kullanılır. Wang ve arkadaşları 

2008 yılında gerçekleştirdikleri çalışmalarında, PANI ile kaplanmış aktif karbon 

elektrotların performansını incelemişlerdir. Sonuç olarak, pristin temelli orijinal aktif 

karbon ile elde edilen maksimum spesifik kapasitans değeri 140 F/g iken, AC/PANI 

kompozit elektrotu ile 587 F/g değerine ulaşılmıştır. Bununla birlikte elektrotların 

döngüsel kararlılığında da saf polimer kullanılma durumuna göre önemli iyileşme 
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kaydedilmiştir (50 döngü sonunda PANI için % 65, AC/PANI için % 92). Yüksek 

iletkenlikleri sebebiyle, PANI ile kompozit hazırlamak üzere karbon nanotüpler de 

kısmen ilgi görmektedir. Gupta ve Miura 2006 yılındaki çalışmalarında karbon 

nanotüp/PANI kompoziti ile 485 F/g spesifik kapasitans değerine ulaşarak, orijinal 

karbon nanotüp (34 F/g) ve PANI’ya (234 F/g) göre kapasitif performansta önemli 

gelişme kaydetmişlerdir. 

 

 

2.6 Süperkapasitör Elektrotlarının Hazırlanması ve Elektrokimyasal  
Karakterizasyonu    

 
 
2.6.1 Süperkapasitör elektrotlarının hazırlanmasında kullanılan malzemeler 

 

Toz haldeki gözenekli katının elektrot haline getirilmesi aşamasında bir çok yardımcı 

malzemeye ihtiyaç duyulmaktadır. Elektrot yapımında kullanılan malzemeler, kullanım 

amaçları ve çeşitleri aşağıda özetlenmiştir.  

 

Akım Toplayıcılar: Gözenekli karbon malzemeler, akım toplayıcı olarak adlandırılan 

metal yüzeylerin üzerine kaplanarak elektrotlar hazırlanmaktadır. Karbon malzemenin 

yüzeye iyi tutunması için metal yüzeyin pürüzlü olması istenmektedir. Bu 

pürüzlenlendirme işlemi ‘etching’ olarak adlandırılmakta, metalin derişik HCl ile 

aşındırılması ile sağlanmaktadır. Literatürde, yüzeyi mikro düzeyde gözeneklere sahip 

örgü (mesh) tipi veya köpük (foam) olarak adlandırılan özel akım toplayıcılar da 

kullanılmaktadır. Farklı boyutlarda akım toplayılar olmakla birlikte, literatürde, 

laboratuvar ölçekli olarak kullanılan metallerin yüzey alanları genellikle 1 – 4 cm
2
 

arasında değişmektedir. Kullanılan metalin elektriksel direncinin düşük olması 

istenmektedir. En sık kullanılan metal akım toplayıcılar şöyle sıralanabilir; aliminyum 

folyo, paslanmaz çelik levha veya paslanmaz çelik örgü, titanyum örgü, grafit, nikel 

köpük. Ayrıca metal akım toplayıcılar dışında, karbon kumaş ve karbon kağıt ta 

kullanılmaktadır. Bununla birlikte, son dönemde süperkapasitör araştırmalarının önemli 

bölümü, giyilebilir veya katlanabilir elektronik cihazların yapımına olanak verecek 

elastik süperkapasitörler üzerine yoğunlaşmıştır. Bu elektrotlarda, esnekliği sağlamak 

için bazı plastik substratlar kullanılır (ör: polydimetilsiloksan ve PDMS), aliminyum 
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folyo gibi ince bir metalik akım toplayıcı, bu elastik tabakanın üzerine kaplanarak hücre 

hazırlanır (Fan vd. 2014).  

 

Bağlayıcılar: Toz haldeki gözenekli katı parçacıklarının birbirine ve metal yüzeyine 

tutunabilmesi için kullanılan ve yapıştırıcı görevi gören malzemelerdir. Çoğunlukla 

polimerik esaslıdırlar. Toz haldeki katının parçacıklarını bir arada tutabilmek için 

kullanılan bağlayıcılar, gözenekleri tıkayabilir ya da yüzeyde homojen şekilde 

dağılmayarak bir yalıtım tabakası meydana getirebilir. Bu durum eş değer seri direnci 

(ESR) arttırarak kapasitansı olumsuz etkilemektedir. Bu etkiyi en aza indirebilmek için, 

seçilecek bağlayıcının tipi önemlidir. Bağlayıcı, katı ile homojen olarak karışmalıdır. 

Aktif karbonlardan süperkapasitör elektrotu yapımında en sık tercih edilen bağlayıcılar; 

poly vinylidene difluoride (PVdF), poly tetraflouro ethylene (PTFE), carboxy methyl 

cellulose (CMC), teflonized acetylene black (TAB)’dır. Katı haldeki bağlayıcılar uygun 

bir çözücü ile karıştırılarak veya süspansiyon halinde kullanılmaktadır. 

 

İletkenlik Arttırıcılar: Bağlayıcı malzeme varlığıyla iletkenliği azalmış gözenekli 

karbon malzemenin iletkenliğini arttırmak ve mekanik özeliklerini iyileştirmek için katı 

malzemenin içine belli oranlarda, karbon siyahı veya karbon grafit katılmaktadır. 

Gözenekliliği düşük olan bu malzemeler, elektrotun yüksek olması istenen iç yüzey 

alanını bir miktar düşürebilmektedir. İletkenklik arttırıcı olarak karbon nanotüpler de 

daha nadir olarak tercih edilmektedir. Chen vd. 2004 yılında yayınlanan çalışmalarında, 

karbon siyahı yerine karbon nanotüp kullanarak elektrot ESR değerinde % 90 azalma 

olduğunu belirtmişlerdir 

 

İyon Geçirgen Separatörler: Akım toplayıcı yüzeyine kaplanmış olan elektrotların 

yüzeyinde biriken yükün kısa devre ile boşalmaması için birbirleriyle temas etmemeleri 

gerekmektedir. Bu da tamamen yalıtkan olan, ancak elektrolit iyonlarını geçirebilecek 

büyüklükte gözeneklere sahip separatörlerle gerçekleştirilmektedir. Separatörlerin 

kalınlıkları önemlidir, ESR’yi arttırmaması için ince olmaları istenmektedir En sık 

tercih edilen separatör materyalleri; polietilen, selülozik separatörler, polipropilen, 

camsı filtre kağıdı ve çeşitli polimerlerden sentezlenen özel separatörlerdir. 
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Elektrolitler : Elektrotlarda yük depolanması, elektrolit moleküllerinin uygulanan 

gerilim farkı sonucu iyonlaşarak, zıt yüklü iyonların yüzeylerde birikmesi sonucu 

gerçekleşmektedir. Çeşitli sulu (KOH, H2SO4, KCl, NaNO3, HNO3, Na2SO4) ve organik 

(Et4NBF4, N(C2H5)4CH3SO3, NEt4MeSO3) çözeltiler ile iyonik sıvılar elektrolit olarak 

kullanılmaktadır. Süperkapasitörlerde kullanılan elektrolitler ile ilgili detaylı bilgi 

Bölüm 2.2.2.1’de verilmiştir. 

 
 
2.6.2 Süperkapasitörlerin elektrokimyasal karakterizasyonu 
 
 
2.6.2.1 Elektrokimyasal karakterizasyon teknikleri 
 
 
Süperkapasitörlerin performansları genel olarak üç farklı teknikle incelenir. Bunlar 

döngüsel voltametri (CV), sabit akım (galvanostatik) şarj-deşarj (GCD) ve 

elektrokimyasal impedans spektroskopisidir (EIS). Aşağıda sözü geçen analiz teknikleri 

hakkında bilgi verilmiştir. 

 

Döngüsel voltametri, elektrokimyasal bir sistemi karakterize etmek için en sık ve ilk 

kullanılan analiz tekniğidir. CV, belli bir potansiyel aralığında (kullanılan elektrolitin 

indirgenme-yükseltgenme potansiyel aralığında çalışılmamasına özen gösterilir), sabit 

bir potansiyel tarama hızında çalışılarak, elektrota uygulanan potansiyele karşı (x-

ekseni), akımın (y-ekseni) ölçüldüğü bir teknikten ibarettir (şekil 2.9).  

 

Şekil 2.9 a.’da görülen dikdörgensel CV eğrisi, tamamen ideal, tersinir bir 

süperkapasitörün saf kapasitif davranışını göstermektedir. Bu tür elektrotlarda, yüzeyde 

herhangi bir redoks reaksiyonu (Faradaik prosesler) meydana gelmemektedir. Şekil 

b.’de ise, yüzeyinde redoks rekasiyonu olan bir sistemin kapasitif davranışı 

görülmektedir. Belli potansiyellerde meydana gelen pikler, yüzeydeki elektrokimyasal 

reaksiyonları ifade etmektedir. CV analizinin en önemli uygulaması, elektrot 

prosesindeki redoks reaksiyonlarını termodinamiği ve kinetiği hakkında bilgi 

vermektir . 
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Şekil 2.9 a. İdeal bir süperkapasitör, b. bir pseudokapasitörün CV eğrileri (Xu vd. 2006) 

 

Sabit akım (galvanostatik ) şarj-deşarj tekniği, prensip olarak CV tekniği ile aynı olup, 

CV analizinin sabit akım ve şarj-deşarj süresinde çalışılan halidir. Analiz sonucunda, 

şarj-deşarj süresine (x-ekseni) karşı, potansiyel (y-ekseni) cevabı alınır. Örnek bir 

süperkapasitör GCD eğrisi Şekil 2.10’da görülmektedir. İdeal bir süperkapasitörde şarj-

deşarj eğrilerinin ikizkenar üçgen şeklinde olması beklenir. Bu durum, süperkapasitörün 

dolması ve boşalması için geçen sürenin aynı olması anlamına gelmektedir. Ancak, 

gerçek sistemlerde, proses ne kadar tersinir olursa olsun, deşarj prosesinin hemen 

başlangıcında, elektrot prosesindeki tersinmezliklerden kaynaklanan keskin bir 

potansiyel düşmesi (ohmic drop veya IR drop) gözlenir. Pseudokapasitörlerde 

yüzeydeki redoks reaksiyonları sebebiyle, IR düşmesi değeri çok daha büyüktür. 

 

 

 
Şekil 2.10 İdeal bir süperkapasitörün GCD eğrileri (Fuertes vd. 2005) 
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Gerçek bir elektrokimyasal sistemi oluşturan bileşenlerin direnç davranışı, geleneksel 

Ohm kanunu ile açıklanamayacak kadar komplekstir. Bu nedenle, bu tür sistemlerin 

direnç özelikleri ‘impedans’ adı verilen bir büyüklükle ifade edilmektedir. Direnç gibi, 

impedans ta bir devredeki elemanların elektrik akımına karşı gösterdiği tepki olarak 

tanımlanabilir. Ancak, dirençten farklı olarak, impedans, bütün akım ve voltaj 

değerlerinde doğrusal olarak değişmez, değeri frekansa bağlıdır ve AC akım sinyali ile 

ifade edilir. Bir elektrokimyasal impedans ölçümünde sisteme bir AC potansiyel 

uygulanır ve sistemin cevabı hücreden geçen AC akımın ölçümü ile gerçekleştirilir. Bu 

yöntem, akım toplayıcı-aktif malzeme arayüzeyi, yüzeydeki elektrokimyasal 

reksiyonlar, gözenek içindeki difüzyon mekanizmasının dinamiği hakkında bilgi veren 

bir tekniktir. Elektrokimyasal impedans spektroskopisi (EIS), kapasitörün ESR’sinin 

frekansa (f) olan bağımlılığı ve sistemin direnç özelikleri hakkında bilgi vermektedir. 

EIS analiz sonuçları sıklıkla Nyquist eğrisi adı verilen bir eğri ile ifade edilir. Bu eğrinin 

x-ekseni, impedansın, reel bileşeni (Zre) olup, sistemin eşdeğer ohmik direncine, y-

ekseni ise, impedansın reel olmayan (Zim) bileşeni olup, sistemin direnç oluşturmayan 

elemanlarına karşılık gelmektedir. Bir süperkapasitörün tipik Nyquist eğrisi Şekil 

2.11’de verilmiştir. Eğride, yüksek frekans bölgesinde bir yarım daire oluşumu söz 

konusudur. Bu yarım dairenin çapı, elektrotun direnci ile ilgili bilgi verirken, düşük 

frekans bölgesindeki lineer kısım, elektrot yüzeyindeki difüzyon ile igilidir. Bir 

impedans spektrumu ölçümü daima geniş bir frekans aralığında gerçekleştirilir (Hu 

2008).  

 

 
Şekil 2.11 Bir karbon-karbon süperkapasitörün Nyquist eğrisi (Wei vd. 2005) 
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2.6.2.2 Süperkapasitör hücre ölçüm  konfigürasyonları 
 

 

Tipik bir süperkapasitör hücresi test edilirken genellikle iki veya üç elektrot 

konfigürasyonu kullanılır. İki elektrot konfigürasyonu, pratik olması sebebiyle hem 

ticari uygulamalarda hem de elektrokimyasal araştırmalarda tercih edilmektedir. İki 

elektrot konfigürasyonu en basit hücre kurulumudur. Ancak, çoğunlukla daha kompleks 

sonuçlar verir. Bu hücre kurulumunda, akım taşıyıcı elektrot ayrıca potansiyel ölçümü 

için kullanılır. Çalışma (W) ve çalışma duyu (sense) (WS) elektrotu ana çalışma 

elektrotunun birine bağlanırken, referans (R) ve yardımcı elektrot (C) ise diğer elektrota 

bağlanır. İki elektrot konfigürasyonu, bütün hücreden geçen akım ile toplam voltaj 

düşmesini ölçer. Bu konfigürasyon genellikle; piller, süperkapasitörler, yakıt hücreleri 

gibi, tüm hücre voltajı ölçümünün önemli olduğu uygulamalarda ya da düşük akımlı 

uygulamalarda kullanılır.  

 

Üç elektrot konfigürasyonunda ise, referans elektrot, yardımcı elektrottan ayrı bir diğer  

üçüncü elektrotla bağlantılıdır. Bu elektrot, sıklıkla çalışma elektrotuna yakın bir 

noktaya yerleştirilir. Bu konfigürasyonun, iki elektrot hücre kurulumuna göre bazı 

avantajları vardır: üç elektrot kurulumunda, elektrokimyasal hücrenin yarısını, yani 

elektrot malzemesini içeren çalışma elektrotunun tek başına potansiyelindeki değişimi, 

yardımcı elektrottan bağımsız olarak ölçmek mümkündür. Böylece, yardımcı elektrotun 

potansiyelindeki değişimden çalışma elektrotu etkilenmez. Bu kurulumda, tek bir 

elektrot üzerindeki yük taşınımı ve potansiyel ile ilgilenildiği için, alınan ölçümler, iki 

elektrot kurulumundan farklıdır. Üç elektrot sisteminde, potansiyeli belli olan referans 

elektrotun potansiyeline karşı çalışma elektrotuna uygulanan potansiyel ölçülür ve bu 

değer CV diyagramında x-ekseninde verilirken, y-ekseninde buna karşılık gelen sabit 

akım verilir. Simetrik elektrotlar (her iki elektrot malzemesi, bileşimi ve miktarının aynı 

olması) içeren bir hücrenin iki elektrot konfigürasyonu ile ölçümünde ise, her iki 

elektrota uygulan potansiyel farkı birbirine eşit ve CV diyagramında x-ekseninde 

verilen değerin yarısına eşittir. Böylece, belli bir potansiyel aralığında, üç elektrot 

sisteminde bir hücreye uygulanan potansiyel, iki elektrot sistemindekinin yarısıdır. 

Hücre kurulumları arasındaki bu fark, üç elektrot kurulumunda, iki elektrota göre iki kat 
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fazla kapasitans değeri ölçülmesine sebep olmaktadır. Şekil 2.12’de iki ve üç elektrot 

ölçüm konfigürasyonları şematik olarak gösterilmiştir. 

 

                         

Şekil 2.12 İki ve üç elektrot ölçüm konfigürasyonları (https://www.gamry.com 2015) 

 

Süpekapasitörlerin kapasitansları, her üç analiz ile elde edilen veriler kullanılarak 

hesaplanabilmektedir. Ancak, her üç yöntemle hesaplanan değerler birbirinden farklılık 

göstermektedir. Literatürde, kapasitans hesabı için her üç yöntemin kullanımına 

rastlanmakta, ancak bu değerlerin birbirleri ile karşılaştırılması yapılmamaktadır. Son 

yıllardaki çalışmalarda spesifik kapasitans değerlerinin GCD analiz verileri kullanılarak 

hesaplandığı dikkat çekmektedir  (Lee vd. 2011, He vd. 2013, Bhattacharjya ve Yu 

2014). Bu nedenle, tez kapsamında hazırlanan elektrotların spesifik kapasitansları da 

GCD analiz verileri kullanılarak, simetrik iki elektrot test sistemi için verilen Eşitlik 2.1 

yardımıyla hesaplanmıştır .  

 

Vm

ti
C

ac

d
spesifik




*

**2

         (2.1)    

 

Cspesifik : spesifik kapasitans, F/g 

i : akım yoğunluğu, mA/cm
2 

ΔV : potansiyel fark (V) 

td: deşarj süresi, s 

mac: bir elektrotun yüzeyindeki aktif madde kütlesi, mg 

 

Ancak, tez çalışmasının başlangıcında, laboratuvarda mevcut elektrokimyasal test cihazı 

bulunmadığından, hazırlanan elektrotların bazılarının GCD analizi 
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gerçekleştirilememiştir. Bu elektrotların, spesifik kapasitansları CV verileri kullanılarak 

Eşitlik 2.2 yardımıyla hesaplanmıştır.  

 

)/(*

*2

dtdVm

i
C

ac

spesifik 

         (2.2)    

 

Cspesifik : spesifik kapasitans, F/g 

i : akım yoğunluğu, mA
 

mac : bir elektrotun yüzeyindeki aktif madde kütlesi, g 

dV/dT : tarama hızı, mV/s 
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3. MATERYAL ve YÖNTEM 
 

 

Doktora çalışması kapsamında gerçekleştirilen deneysel çalışmaları genel olarak iki 

başlık altında toplanmak mümkündür. Bunlardan ilki, süperkapasitör elektrotu 

yapımında kullanılacak farklı yüzey özeliklerine sahip aktif karbon örneklerinin 

hazırlanması ve karakaterizasyonu, diğeri ise elektrotların hazırlanması ve 

elektrokimyasal karakterizasyonudur. Süperkapasitör elektrot malzemesi olarak 

kullanılacak aktif karbonların üretimi için farklı biyokütle temelli başlangıç maddeleri 

ve farklı aktivasyon yöntemleri kullanılmıştır. Ayrıca, hazırlanan aktif karbonlardan 

seçilen bir örneğe çeşitli yüzey modifikasyon yöntemleri uygulanmıştır. Hazırlanan 

bütün örneklerin yüzey, kimyasal ve morfolojik karakterizasyonlarının yanında bu 

örneklerden hazırlanan elekrotların elektrokimyasal karakterizasyonları 

gerçekleştirilmiştir. Şekil 3.1’de gerçekleştirilen çalışmanın basamakları verilmiştir. 
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Şekil 3.1 Tez çalışması kapsamında gerçekleştirilen deneysel çalışmanın şematik özeti 

 

Tez çalışması kapsamında aktif karbon üretimi, modifikasyonu ve karakterizasyonu ile 

ilgili yapılan çalışmalar ile ilgili bilgi aşağıda verilmiştir. 

 

 

3.1 Hammaddelerin Aktif Karbon Üretimi için Hazırlanması 
 
 
Süperkapasitör elektrotu olarak kullanılan aktif karbonların üretimi için hammadde 

olarak başlıca çay fabrikası atığı olmak üzere, domates dalı ve yaprağı, kimyon bitkisi, 

saf selüloz, hemiselüloz ve lignin kullanılmıştır. Kullanılan bitkisel atıklar, fabrika ve 

kimyasal ve /veya fiziksel 
aktivasyon 

karbonizasyon 
(N2 atmosferi) 

aktif  karbonun 
karakterizasyonu 

değerlendirme 

aktif karbon 

elektrot hazırlama 

elektrokimyasal  
karakterizasyon 

 
 

orijinal aktif 
karbona yüzey 
modifikasyonu 

Biyokütle atığı 
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tarımsal arazilerlerden temin edilmiş, selüloz, hemiseluloz ve lignin ise saf halde satın 

alınmıştır (Sigma Aldrich). Bitkisel atıklar, yüksek hızlı bir değirmende (IKA M20 

Universal Mill) öğütülerek toz haline getirilmiştir. Öğütülmüş biyokütleler 500 µm 

gözenek açıklığına sahip elekten geçecek şekilde elenmiştir. Hazırlanan örnekler 

karıştırılarak homojenize edilmiştir. Şekil 3.2’de kullanılan atık biyokütlelerin orijinal 

halleri görülmektedir. Aktif karbon üretimi için ayrıca, çay atığı ve linyit kömürü 

karışımı kullanılmıştır. Linyit kömürü, Soma’nın Kısrakdere bölgesinden temin 

edilmiştir. Kömür örneği de diğer başlangıç maddeleri gibi öğütülüp, elenerek aktif 

karbon üretimine hazır hale getirilmiştir. Çay atığı:linyit kütlece oranı; 50:50 ve 25:75 

olmak üzere iki ayrı hammadde karışımı hazırlanmıştır.  

 

 

 

 

 

Şekil 3.2 Aktif karbon üretiminde hammadde olarak kullanılan çay atığı, kimyon ve 

               domates bitkisinin orijinal halleri         

 

 

3.2  Aktif Karbon Örneklerinin Üretimi 
 
 

Çalışmada kullanılan biyokütle temelli aktif karbonlar, kimyasal aktivasyon yöntemiyle 

üretilmiştir. Bütün örneklerin üretimi için aktivasyon aracı olarak başlıca H3PO4 

kullanılırken, çay atığından aktif karbon üretimi için H3PO4 haricinde K2CO3 ve ZnCl2 

Çay atığı Kimyon bitkisi 

Domates bitkisi 
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de kullanılmıştır. H3PO4 aktivasyonu işlemi Yağmur ve arkadaşlarının 2008 yılındaki 

çalışmalarında geliştirdikleri yönteme göre gerçekleştirilmiştir. Bu amaçla, biyokütle 

fosforik asit ile karıştırıldıktan sonra 30 s süreyle mikrodalga ön işlemine tabi 

tutulmuştur. Mikrodalga ön işlemi için ev tipi bir mikrodalga fırın (Vestel MDG-620, 

900 W) kullanılmıştır. Mikrodalga fırından çıkarılan karışım, oda sıcaklığına 

soğutulmuştur. Soğuyan karışım, hafifçe ezilerek karbonizasyonun gerçekleşeceği 

fırının kuvars reaktörüne aktarılmıştır.  

 

Karbonizasyon işlemi, sabit/döner bir tüp fırında (Nabertherm RSR 120/500/11) 

gerçekleştirilmiştir. Şekil 3.3’te karbonizasyonun yapıldığı sıcaklık programlı fırın 

görülmektedir. Karışım, 450 
o
C’de 1 h süre ile, N2 atmosferinde karbonize edilmiştir. 

Üretilen aktif karbon, sıcak damıtık su ile pH nötral olana kadar yıkanmıştır. Yıkanan 

örnek, 110 
o
C’deki bir etüvde 24 h kurutulmuş ve son olarak öğütülerek homojen hale 

getirilmiştir. Çizelge 3.1’de H3PO4 aktivayonu ile aktif karbon üretimi koşulları 

verilmiştir. 

 

 

 

Şekil 3.3 H3PO4 aktivasyonu ile hazırlanan örneğin karbonizasyonun gerçekleştirildiği 

               sıcaklık programlı fırın 

 

Mikrodalga ön işleminin gerçekleştirildiği ev tipi mikrodalga fırın (Vestel) Şekil 3.4’te 

görülmektedir. Fırının içerisinde örneknin yerleştirildiği bir döner tabla bulunmaktadır. 

İşlem sırasında, örnek, tabla üzerinde sürekli dönerek mikrodalgaya maruz kalmaktadır. 
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Kullanılan mikrodalga fırının gücü, 900 W ve frekansı, 2.45 GHz’dir. Deneyler 

sırasında fırın, % 100 güçte çalıştırılmıştır. 

 

 
 

Şekil 3.4 Mikrodalga ön işleminin gerçekleştirildiği ev tipi fırın 

 

Çay atığından K2CO3 ve ZnCl2 aktivasyonu ile aktif karbon üretiminde ise geleneksel 

yöntem uygulanmıştır (Gürten ve arkadaşları 2008). Bu amaçla, çay atığı, ayrı ayrı 

K2CO3 ve ZnCl2’ün sulu çözeltileri ile karıştırılmıştır. Karışımlar, çay atığı/aktivasyon 

aracı oranı kütlece 1.0 olacak şekilde hazırlanmıştır. Hazırlanan karışımlar, hammadde 

ile kimyasal aktivasyon aracı arasında kimyasal etkileşimin gerçekleşmesi için 24 h 

süreyle 110 °C’de ara sıra karıştırılarak bekletilmiştir. Bu süre sonunda suyu tamamen 

uzaklaşmış olan karışım, oda sıcaklığına soğutulduktan sonra, yüksek sıcaklığa 

dayanıklı kapaklı porselen krozelere konulmuştur. Krozeler, bir çelik kap içerisinde 

Şekil 3.5’te görülen sıcaklık programlı Nabertherm Program Controller S27 marka 

sıcaklık programlı fırında, paslanmaz çelik bir reaktör içerisinde inert N2 gazı (1 L/dk) 

ortamında karbonize edilmiştir. Isıl işlem için, fırın, istenilen sıcaklık değerine 

ayarlanmış, fırının ısıtma hızı 20 ºC/dk olarak belirlenmiştir. Hedeflenen sıcaklıkta 1 h 

süre ile bekletilerek ısıl işlem uygulanmıştır. Karbonizasyonun ardından elde edilen katı 

üründen fazla kimyasal aktivasyon aracını uzaklaştırmak amacıyla pH’ı nötr olana kadar 

sıcak damıtık su ile yıkanmış, ardından etüvde 24 h süre ile 110 ºC’de kurutulmuş, 

yüksek hızlı (20000 rpm) değirmende (IKA M20 Universal Mill) tekrar öğütülerek, 

iyice karıştırılıp homojen hale getirilmiştir.  
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Şekil 3.5 K2CO3 ve ZnCl2 aktivasyonu ile hazırlanan örneklerin karbonizasyon  

                gerçekleştirildiği sıcaklık programlı fırın  

 

K2CO3 ve ZnCl2 ile aktif karbon üretimi koşulları sırasıyla Çizelge 3.2 ve 3.3’te 

verilmiştir. Şekil 3.6’da ise uygulanan aktif karbon üretimi prosesleri için basit bir akım 

şeması görülmektedir. 

 

Çizelge 3.1 H3PO4 aktivasyonu ile aktif karbon üretim koşulları 

 

H3PO4/Çay atığı (ağ/ağ) 2/1 

Mikrodalga süresi, s 30 

Karbonizasyon süresi, dk 60 

N2 akış hızı, L/dk 0.15 

Isıtma hızı, 
0
C/dk 10 

Karbonizasyon sıcaklığı, 
0
C 450 

 

Çizelge 3.2 K2CO3 aktivasyonu ile aktif karbon üretim koşulları 

 

K2CO3/Çay atığı (ağ/ağ) 1/1 

Karbonizasyon süresi, dk 60 

N2 akış hızı, L/dk 0.15 

Isıtma hızı, 
0
C/dk 20 

Karbonizasyon sıcaklığı, 
0
C 800 
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Çizelge 3.3 ZnCl2 aktivasyonu ile aktif karbon üretim koşulları 

 

ZnCl2/Çay atığı (ağ/ağ) 1/1 

Karbonizasyon süresi, dk 60 

N2 akış hızı, L/dk 0.15 

Isıtma hızı, 
0
C/dk 20 

Karbonizasyon sıcaklığı, 
0
C 600 

 

 

                                

Şekil 3.6 Aktif karbon üretimi basit akış şeması 

 

 

3.3 Üretilen Aktif Karbon Örneklerinin Modifikasyonu 
 
 
Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbon örneğine farklı yüzey 

modifikasyon işlemleri uygulanmış, bu işlemlerin elektrot performansı üzerine etkisi 

Hammadde Öğütme  Eleme 

Mikrodalga 
Etkileşimi 

30 s 

Karbonizasyon 
    (1h, N2 atmosferi) 

Kimyasal  
Aktivasyon 

(K2CO3 sulu çöz.)  

(ZnCl2 sulu çöz.)  

 

Kimyasal  
Aktivasyon 

(derişik H3PO4)  

Yıkama, kurutma, öğütme 
    (pH = nötral) 
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incelenmiştir. Gerçekleştirilen işlemler, CO2 aktivasyonu, HNO3 ile asidik yüzey 

modifikasyonu, gümüş nanoparçacıklar (AgNp), ve polianilin (PANI) kullanılarak aktif 

karbon ile kompozit malzemeler hazırlanmasıdır. 

 

Ayrıca, kimyon bitkisine farklı asitlerle demineralizasyon işlemi uygulanmış ve 

demineralize olmuş biyokütlelerden H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon 

örneklerinin süperkapasitif performansları incelenmiştir. Bununla birlikte, aktif 

karbonun parçacık boyutunun elektrot performansı üzerine etkisini araştırmak amacıyla, 

CO2 modifikasyonu görmüş örneklerden birinin parçacık boyutu yüksek hızlı bir 

pulvarizatör kullanılarak küçültülmüştür. Bu çalışma, örneğin fiziksel modifikasyonu 

olarak düşünülerek bu bölümde sunulmuştur. Gerçekleştirilen modifikasyon işlemleri 

ile ilgili detaylı bilgi aşağıda verilmiştir.  

 

 

3.3.1 CO2 modifikasyonu (aktivasyonu) 
 

 

CO2 aktivasyonu, aktif karbon üretimi ve yüzey modifikasyonu için en yaygın olarak 

kullanılan fiziksel aktivasyon yöntemlerinden biridir. Aktivasyon işlemi genellikle, 

doğrudan karbonize olmuş hammaddenin ya da kimyasal aktivasyon ile üretilen 

gözenekli katının CO2 gazı ile yüksek sıcaklıklarda (700-1100
 o

C) aktive edilmesi ile 

gerçekleştirilir. CO2 gazı, yüksek sıcaklıklarda yüzeyin kontrollü olarak gazlaşmasına, 

yeni gözeneklerin oluşmasına ve yüzey alanının artmasına sebep olmaktadır. Yüzeyde 

gerçekleşen reaksiyon kısmi bir oksidasyon tepkimesi olduğundan, aktivasyon sıcaklığı 

ve süresi ürün kalitesi ve yüzey özelikleri açısından oldukça önem taşımaktadır 

(Pandolfo ve Hollenkamp 2006, Karaman vd. 2014). 

 

Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon örneği, 750 
o
C’de 5, 15 ve 30 

dk süreyle 0.3 L/dk akış hızındaki CO2 gazı ile döner (13 rpm hızında) tüp fırında aktive 

edilmiştir. H3PO4 ile kimyasal aktivasyon işleminin ardından elde edilen katı, 

yıkanmadan CO2 aktivasyonuna tabi tutulmuştur. Aktif karbon yüzeyindeki fazla 

H3PO4’in varlığı sebebiyle, CO2 aktivasyonu sırasında fiziksel ve kimyasal aktivasyon 

eş anlı olarak gerçekleştirilmiştir. 
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3.3.2 HNO3 modifikasyonu 
 

 

Süperkapasitör çalışmalarında elektrot performansı açısından en önemli fonksiyonel 

gruplar oksijenli gruplardır. Üretilen aktif karbon örneğinin yüzeyinde oksijen içerikli 

fonksiyonel gruplar oluşturmak amacıyla çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen 

aktif karbon örneğinin yüzeyi, farklı derişimlerde HNO3 ile modifiye edilmiştir. HNO3 

oksitleyici bir maddedir ve aktif karbon yüzeyinin oksitlenmesi amacıyla oldukça fazla 

tercih edilmektedir (Nian ve Teng 2002, Oda vd. 2006). Bu amaçla, içerisinde 5, 15, 30, 

60 ve 120 ml HNO3 bulunan 150 ml’lik HNO3 çözeltisi içerisine 3 g aktif karbon 

eklenmiş ve geri soğutucu altında 90 
o
C’lik bir su banyosu içerisinde gaz çıkışı bitene 

kadar beklenmiştir (~ 2 h). Isı ve kütle aktarımının daha iyi olması için işlem sırasında 

manyetik karıştırıcı ile sürekli karışma sağlanmıştır. Bu uygulama esnasında NO2’nin 

kahverengi gaz şeklinde sistemden uzaklaşmaktadır. İşlemler sonucunda elde edilen katı 

kısım pH nötral olana kadar yıkanıp 110 
o
C’deki bir etüvde 24 h kurutulmuştur. 5, 15, 

30 ve 60 ml HNO3 ile modifiye edilen örnekler için sırasıyla NAC-5, NAC-15, NAC-30 

ve NAC-60 kısaltması kullanılmıştır (Gökçe ve Aktaş 2014). 

 

 

3.3.3 Gümüş nanoparçacıkları (AgNp) ile modifikasyon 
 

 

Orijinal aktif karbon/AgNp kompoziti, aktif karbon üzerine gümüş nanoparçacıklarının 

çöktürülmesi ile hazırlanmıştır. Gümüş nanoparçaçıkları, gümüş nitrat (AgNO3) 

çözeltisinden gümüşün sodyum bor hidrür (NaBH4) ile Ag
0
 şeklinde indirgenmesi 

sonucu elde edilmiştir. Oluşan nanoparçacıklar, aktif karbon yüzeyine çöktürülmüştür. 

Çöktürme işleminin gerçekleştirilebilmesi için 5 mM, 10 mM ve 20 mM derişimlerinde 

AgNO3 çözeltileri kullanılmıştır (Khan vd. 2011).  

 

AgNp’nın kararlılığının sağlanması amacıyla ortama polivinil prolidon (PVP) 

eklenmiştir. Gümüş nanoparçacıklarının oluşum tepkimeleri aşağıdaki gibi 

gerçekleşmektedir (Gökçe 2014): 

 

4Ag
+
 + BH4

-
 + 4OH

-
                4Ag + BH2(OH)2

-
 + 2H2O 

4Ag
+
 + BH2(OH)2

-
 + 4OH

-           
4Ag + BO2

-
 + 4H2O 
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Modifikasyon için farklı derişimlerde (5 mM, 10 mM ve 20 mM) AgNO3 kullanılarak 

derişimin yüzey özeliklerine etkisinin belirlenmesi amaçlanmıştır. Deneyde 0.5 g aktif 

karbon örneği 500 ml damıtık suya eklenerek 10 dakika karıştırılmıştır. Hazırlanan 

süspansiyona derişimi 4 mg/ml olacak şekilde toplamda 2 g polivinil prolidon (PVP) 

eklenmiştir. PVP eklenmesindeki amaç, sentezlenecek gümüş nanoparçacıklarının 

karalılığının korunarak aglomerasyon oluşumunun engellenmesidir. Bu nedenle PVP 

miktarı, hem aktif karbondan hem de AgNO3’ten daha fazla tutulmuştur. PVP 

eklendikten sonra karışım, 24 h boyunca karıştırılmış ve PVP’nin aktif karbon yüzeyine 

iyice dağılması sağlanmıştır. PVP suda çözünür bir polimer olup fazlasının aktif karbon 

yüzeyinde dağılması amaçlanmıştır. 500 ml’lik karışım 100 ml’lik parçalara bölünüp 

her parçaya 20 ml 0.340 g AgNO3 içeren çözelti eklenmiştir. AgNO3’ün yarım saat süre 

ile dağılması sağlandıktan sonra her 120 ml’lik parçaya 4 ml’lik 0.0302 g NaBH4 içeren 

çözeltiler eklenmiştir. NaBH4 eklenmesi ile AgNO3’ün Ag
0
 şeklinde indirgeme 

tepkimesi başlamış ve yeşil-sarı renkli bir karışım elde edilmiştir. 

 

1 h bekleme süresinden sonra saat başı örnek alınarak örneklerin UV analizi yapılmıştır. 

Analiz sonrasında, aktif karbon örnekleri santrifüj yardımıyla ayrılarak 105 °C’de 

kurumaya bırakılmıştır. Tüm işlemler bittikten sonra tepkime sonrası oluşabilecek yan 

ürünlerin uzaklaştırılması amacıyla örnekler yıkanmıştır. Yıkama işlemleri sonrasında 

örnekler 105 °C’de etüvde kurutulmuştur (Gökçe ve Aktaş 2014). 

 

 

3.3.4 PANI modifikasyonu 
 

 

Polianilin (PANI), iletken bir polimer olup yarı-esnek çubuk polimer grubundadır. İlk 

keşfi yaklaşık 150 yıl öncesine dayansa da yüksek iletkenlik özelliğinin bulunmasından 

sonra 1980’lerin başlarında yoğun olarak kullanılmaya başlanmıştır. Son 50 yılda en 

çok kullanılan iletken polimerdir. Polianilin hafif, mekanik olarak esnek ve oldukça 

ucuzdur. Farklı renklerde üç oksidasyon haline ve asit/baz katkılama (doping) etkisine 

sahiptir. Şekil 3.7’de PANI molekülü görülmektedir. 
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Şekil 3.7 PANI’nın moleküler yapısı (http://www.usc.es 2014) 

 

PANI modifikasyon öncesinde hazırlanmayıp doğrudan aktif karbon üzerinde 

gerçekleştirilen polimerizasyon tepkimesi ile üretilmiştir. PANI sentezi için anilin 

monomeri (Sigma-Aldrich) kullanılmıştır. Aktif karbon/PANI kompoziti hazırlanmadan 

önce ön deneme amacıyla PANI sentezlenmiş ve anilinden % dönüşüm değeri 

hesaplanmıştır. Bunun için 35.62 ml deiyonize suya 3.28 ml HCl ve 1.1 ml (1.122 g) 

anilin eklenmiştir. Diğer taraftan ise 36.72 ml deiyonize suya 3.28 ml HCl ve 684.6 mg 

amonyum persülfat eklenmiştir. Hazırlanan anilin çözeltisi birkaç dakika manyetik 

karıştırıcı yardımıyla karıştırılırken amonyum persülfat çözeltisi 1-2 dakika ultrasonik 

banyoda ultrasonik dalgalarla etkileştirilmiş ve çabuk çözünmesi sağlanmıştır. Daha 

sonra amonyum persülfat çözeltisi hızlı bir şekilde anilin çözeltisine ilave edilmiştir. İki 

çözeltinin birbirine karıştırılması ile birlikte polimerizasyon tepkimesi başlamıştır. 

Karışım 1 gün boyunca oda sıcaklığında karıştırılmaya bırakılmıştır. İşlem sonrasında 

nuçe hunisi yardımıyla süzme yapılmış, süzgeç kağıdı üzerinde kalan katının üzerinden 

200 ml etanol geçirilerek yıkanması sağlanmıştır. Süzme işleminden hemen önce 

karışıma 100-150 ml kadar damıtık su eklendiği takdirde PANI parçacıkları aglomere 

olarak ve daha büyük PANI parçacıkları oluşmaktadır. Bu durumda süzgeç kağıdı ile 

süzme işlemi daha rahat ve kayıpsız yapılabilmektedir. İşlemler sonrasında PANI 

tartılarak anilinden dönüşüm oranı (verim) belirlenmiştir. Verim değeri % 22.18 olarak 

bulunmuştur. Aktif karbon/PANI kompoziti hazırlanırken bulunan verim değeri dikkate 

alınmıştır. Modifikasyon amacıyla dört farklı aktif karbon/PANI ağırlık oranına (% 90-

10, % 70-30, % 50-50 ve % 30-70) sahip örnek hazırlanmıştır. Kompozit içerisinde 

oluşan PANI’nın gözenekleri büyük ölçüde tıkamaması açısından aktif karbon miktarı 

PANI’ya göre daha fazla tutulmuştur. Tüm kompozit örnekleri için 0.5 g aktif karbon 

kullanılmış gerekli PANI miktarı anilinden dönüşüm oranı da dikkate alınarak yukarıda 

belirtilen oranları sağlayacak şekilde hesaplanmıştır.  

http://www.usc.es/congresos/ecsoc/12/hall_e_%20MAS/e0007/
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3.4 Kimyon bitkisinden üretilen aktif karbonların demineralizasyonu 
 
 
Demineralizasyon hammaddeye veya aktif karbona uygulanan ve yapıdaki mineral 

maddelerin uzaklaştırılması için uygulanan bir ön işlemdir. İnorganik içeriği oluşturan 

kül ve mineral maddeler aktif karbondan hazırlanan elektrotların performansını olumsuz 

etkilemektedir (Zhou vd. 2007). Demineralizasyon fiziksel ve kimyasal olarak ikiye 

ayrılır. Fiziksel demineralizasyon yoğunluk farkından mineral maddenin ayrılması 

olayıdır. Kimyasal demineralizasyon ise hammadde bir kimyasal madde ile 

etkileştirilerek gerçekleştirilir Kimyasal demineralizasyonda hidroklorik asit (HCl), 

hidroflorik asit (HF), asetik asit (CH3COOH), sodyum hidroksit (NaOH), sülfürik asit 

(H2SO4) v.b. kimyasal maddeler ve bu maddelerin ardışık kombinasyonları 

kullanılmaktadır (Vamvuka vd. 2006). 

 

Kimyon bitkisi atıkları, demineralizasyon ön işlemi uygulamak amacıyla HCl, HF ve 

CH3COOH (AA) ile yıkanmış, daha sonra aktivasyon aracı olarak H3PO4 kullanılarak 

aktif karbon üretilmiştir.  

 

Demineralizasyon Ön İşlemi: Çalışmada öğütülüp, elenen kimyon bitkisi üç farklı 

behere her birinde 25 g olacak şekilde tartılmış ve üzerlerine Çizelge 3.4’te verilen 

belirli derişimlerde hazırlanan asit çözeltileri 1/10 oranında ilave edilmiştir. 

Karışımların olduğu kapların ağızları kapatılıp 4 saat süre ile oda sıcaklığında 

karışmaya bırakılmıştır. Daha sonra karıştırıcıdan alınan örnekler süzgeç kağıdına 

süzülmüş ve pH 6-7 aralığında olacak şekilde damıtık su ile yıkama işlemi 

gerçekleştirilmiştir. Örnekler, yıkama sonrası etüvde kurutulmuştur. Son olarak 

kurutulan örnekler tartılmış ve verimleri hesaplanmıştır. Şekil 3.8’de 

demineralizasyonun karıştırma ve yıkama işlemleri verilmiştir. 
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Şekil 3.8. Demineralizasyon sırasında karıştıma ve süzme işlemleri 

 

Çizelge 3.4 Kimyon demineralizasyonu koşulları ve demineralizasyon verimi 

Örnek Örnek 

miktarı, g 

Kullanılan asit 

miktarı, ml 

Kullanılan asit 

derişimi, M 

% Verim 

(kütlece) 

Kim_AA 25 250 1 79.57 

Kim_HCl 25 250 0.1 79.35 

Kim_HF 25 250 Derişik 65.57 

 

 

3.5 Aktif Karbonun Parçacık Boyutunun Küçültülmesi 
 

 

Aktif karbonun parçacık boyutunun elektrokimyasal performans üzerine etkisini 

araştırmak amacıyla, CO2 gazı ile 15 dakika süreyle aktive edilmiş örnek, 500 rpm 

hızında Spex8000 marka bir pulvarizatör kullanılarak, tungsten bilyeler ile 5 h süreyle 

öğütülmüştür. Kullanılan pulvarizatör ve örneknin pulvarizatöre yerleştirildiği örnek 

kabı Şekil 3.9’da verilmiştir. 

 

 

Şekil 3.9 Aktif karbonların parçacık boyutunu küçültmek için kullanılan pulvarizatör 

 

http://www.google.com.tr/url?sa=i&rct=j&q=&esrc=s&source=images&cd=&cad=rja&uact=8&ved=0CAcQjRxqFQoTCIWtxLCejckCFQG8FAodG80F6g&url=http://materials.iisc.ernet.in/~kamanio/facilities.html&psig=AFQjCNGe3j8rV2-LdGTleEo2ZHjBBBmwwQ&ust=1447498504579939
http://www.google.com.tr/imgres?imgurl=http://thumbs3.ebaystatic.com/d/l225/m/miM5jdDYnOtm0ulqyQ-Ytrw.jpg&imgrefurl=http://www.ebay.ca/itm/SPEX-Industries-Sample-Prep-8000-Series-Laboratory-Mixer-Mill-/261390119379&h=225&w=169&tbnid=eJmYehHw08sj2M:&docid=UgfHScPzJXtyxM&ei=z8FFVpWiJoqZsgGVlouwAQ&tbm=isch&ved=0CAYQMygDMAM4yAFqFQoTCNXFycSejckCFYqMLAodFcsCFg
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3.6 Hazırlanan Aktif Karbon Örneklerinin Karakterizasyonu 
 
 
Tez çalışması kapsamında süperkapasitör elektrot malzemesi olarak kullanılmak üzere 

üretilen aktif karbon örnekleri Çizelge 3.5’te listelenmiştir. Örnekler, çeşitli analiz 

yöntemleri ile karakterize edilmiştir. Aşağıda yapılan analizlerin ayrıntıları verilmiştir. 

 

 

3.6.1 Kül tayini ve elementel analiz 
 
 
Sabit tartıma getirilmiş porselen krozelere konulan 0.3 g örnek, sıcaklık programlı kül 

fırınında (Nabertherm Program Controller S27) 700 
o
C’de yakılmıştır. Oluşan kül 

miktarı tartılarak örneknin kül içeriği (%) hesaplanmıştır (TS 1564, ASTM E1755-01). 

 

Örneklerin elementel analizi, LECO CHNS 932 ile cihazı ile gerçekleştirilmiştir. 

Oksijen içeriği, yüzde farktan hesaplanmıştır. Örnekler analizden önce 24 h süreyle   

110 
o
C etüvde kurutulmuştur.  
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   Çizelge 3.5 Hazırlanan aktif karbon örnekleri 

 

Örnek 

No 

Hammadde Aktivasyon 

Aracı 

Modifikasyon 

1 Çay atığı H3PO4 -- 

2 Domates sapı K2CO3 -- 

3 Domates yaprağı K2CO3 -- 

4 Çay atığı K2CO3 -- 

5 Çay atığı ZnCl2 -- 

6 Linyit:Çay atığı  (75:25)
 

H3PO4 
 

-- 

7 Linyit:Çay atığı  (50:50)
 

H3PO4 
 

-- 

8 Kimyon bitkisi H3PO4 -- 

9 Kimyon bitkisi – Yıkama HCl H3PO4 Demineralizasyon 

10 Kimyon bitkisi - Yıkama-HF H3PO4 Demineralizasyon 

11 Kimyon bitkisi - Yıkama-AA H3PO4 Demineralizasyon 

12 Selüloz H3PO4 -- 

13 Hemiselüloz H3PO4 -- 

14 Lignin H3PO4 -- 

15 Çay atığı H3PO4 CO2 – 5 dk 

16 Çay atığı H3PO4 CO2 – 10 dk 

17 Çay atığı H3PO4 CO2 – 15 dk 

18 Çay atığı H3PO4 HNO3-5 ml 

19 Çay atığı H3PO4 HNO3-15 ml 

20 Çay atığı H3PO4 HNO3- 30 ml 

21 Çay atığı H3PO4 HNO3- 60 ml 

22 Çay atığı H3PO4 AgNp- 5 mM 

23 Çay atığı H3PO4 AgNp – 10 mM 

24 Çay atığı H3PO4 AgNp – 20 mM 

25 Çay atığı H3PO4 PANI-  %10 

26 Çay atığı H3PO4 PANI - %30 

27 Çay atığı H3PO4 PANI - %50 

28 Çay atığı H3PO4 PANI - %70 
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3.6.2 Yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımı analizleri 
 
 
Üretilen aktif karbonun, BET yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımları Ouantachrome 

Nova 2200 serisi yüzey alanı ve gözenek boyut analiz cihazı kullanılarak belirlenmiştir. 

Adsorplanan gaz olarak % 99.999 saflıkta azot gazı kullanılmıştır. 

 

BET yüzey alanları 77 K’de N2 adsorpsiyon verileri kullanılarak çok nokta yöntemi ile, 

gözenek hacimleri ise, ‘’Non Local Density Functional Theory’’ (NLDFT) yöntemine 

göre hesaplanmıştır. Yöntem, adsorpsiyon izoterminin tamamına uygulanmıştır. Bağıl 

basınç (P/Po) 0.95 değerinde toplam gözenek hacmi (mikro + mezo) belirlenmiştir. 

NLDFT yöntemiyle elde edilen gözenek boyut dağılımı verilerinden interpolasyonla 

mikrogözenek   (2 nm’deki) hacmi ve toplam gözenek hacminden mikrogözenek hacmi 

çıkartılarak mezogözenek hacmi (2-50 nm) hesaplanmıştır. Bu hesaplamalar için 

Quantachrome Nova 2200 Paket Programı kullanılmıştır. Mikro ve mezo gözenek 

hacimlerinin, toplam gözenek hacmine oranından ise hacim fraksiyonlarına geçilmiştir.  

 

 

3.6.3 Lazer parçacık boyut analizi 
 
 
Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilmiş orijinal aktif karbon örneğinin parçacık 

boyut dağılımı, Malvern Hydro 2000 MU lazer parçacık boyut analiz cihazı ile 

belirlenmiştir. 

 

 

3.6.4 Fourier Transform Infrared (FTIR) Analizi 
 
 
Aktif karbon yüzeyinde yer alan fonksiyonel grupların belirlenmesi amacıyla örneklere 

FTIR (Fourier Transform Infrared) analizi uygulanmıştır. Örneklerin FTIR spektrumları 

Shimadzu FTIR-8040 marka cihazıyla gerçekleştirilmiştir. Analizler için hazırlanan 

pelletlerde aktif karbon:KBr oranı kütlece 1:300 şeklinde alınmıştır. Spektrumlar 400-

4000 cm
-1

 dalga boyu aralığında alınmıştır.  
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3.6.5 Taramalı elektron mikroskobu (SEM) analizi 
 
 
Üretilen aktif karbonların, yüzey morfolojisini incelemek amacıyla, SEM analizleri 

TESCAN VEGA3 cihazı ile gerçekleştirilmiştir. Ayrıca, aktif karbonlardan hazırlanan 

elektrot karışımlarının, ve elektrotların yüzey morfolojileri de SEM analizi ile 

incelenmiştir. 

 

 

3.6.6  Boehm Titrasyonu 
 
 
Boehm titrasyonu aktif karbon yüzeyinde bulunan asidik ve bazik grupların türü ve 

miktarlarının tespit edilmesi için kullanılan bir yöntemdir. HNO3 ile modifiye olmuş 

aktif karbon örnekleri, bazik grupların tayini için, 0.1 g tartılıp 50 ml 0.05 M HCl 

çözeltisi içeren cam erlenlere eklenmiştir. Yüzeydeki tüm bazik gruplar, HCl çözeltisi 

ile nötralize edimektedir. Yüzey asidik grupların belirlenmesi amacıyla ise 0.05 M 

derişiminde NaOH, Na2CO3 ve NaHCO3 çözeltilerinden cam erlenlere 50 ml alınarak 

üzerilerine 0.1 g örnek ilave edilmiştir Asidik grupların tayini için kullanılan NaHCO3, 

karboksilik grupları, Na2CO3, karboksilik ve laktonik grupları, NaOH ise karboksilik, 

laktonik ve fenolik grupları nötralize etmektedir. Aktif karbon ilave edilmiş çözeltiler 

24 h süresince 150 rpm hızında karıştırılmıştır  Daha sonra süzme işlemi ile katı 

çözeltiden ayrılır ve her bir çözeltiden 10 ml alınarak HCl içerenler, 0.05 M NaOH 

çözeltisiyle, NaOH, Na2CO3 ve NaHCO3 içerenler ise 0.05 M HCl çözeltisiyle metil 

kırmızısı indikatörü eşliğinde titre edilmiştir. Çözeltilerde renk değişiminin gözlenmesi 

ile kullanılan titrasyon çözeltisi miktarları belirlenmiş ve buradan yüzey asidik ve bazik 

gruplarının miktarlarına geçilmiştir (Boehm 2002). 

 

 

3.6.7 XPS analizi 
 

 

Bu çalışma kapsamında, X-ışını fotoelektron spektroskopisi (X-ray photoelectron 

spectroscopy, XPS) analizi örneklerin yüzeyinde bulunan çeşitli fonksiyonel grupların 

tanımlanması ve fonksiyonel grup miktarındaki değişimin incelenmesi amacıyla 

gerçekleştirilmiştir. Analiz, çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilmiş 
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örnekler ile demineralize olmuş kimyon bitkisinden üretilen aktif karbonlara 

uygulanmıştır. Analiz için Bilkent Üniversitesi UNAM’da yer alan Thermo Scientific 

K-Alpha X-ray Photoelectron Spectrometer cihazı kullanılmıştır. Analizi yapılacak 

örnek XPS cihazına yerleştirilmiş, 30 eV’da monokromatize olmamış Al-K ışıması 

kullanılmıştır.  

 
 
3.6.8 Raman Spektroskopisi 
 

 

Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilmiş aktif karbonların grafitleşme 

derecelerinin belirlemek için örneklerin 633 nm’de Horiba Scientific LabRam marka bir 

raman spektrometresi ile analizleri gerçekleştirilmiştir.  

 

 

3.7 Süperkapasitör Elektrotlarının Hazırlanması 
 

 

Deneysel çalışmanın ilk altı aylık bölümünde süperkapasitör elektrotu hazırlanması ve 

karakterizasyonu ile ilgili bilgi ve tecrübenin arttırılması amacıyla elektrot hazırlama 

denemeleri gerçekleştirilmiştir. İlk elektrotların hazırlanmasında çay atığından H3PO4 

aktivasyonu ile üretilen aktif karbon kullanılmıştır.  

 

 

3.7.1 Süperkapasitör elektrotu hazırlanmasında kullanılan malzemeler 
 

 

Bu bölümde, toz haldeki karbon malzemelerden süperkapasitör elektrotlarının 

hazırlanmasında kullanılan malzemelerle ilgili bilgi verilmiştir. 

 

 

3.7.1.1 Akım toplayıcıların kullanıma hazırlanması 
 

 

Doktora çalışmasının ilk altı aylık döneminde akım toplayıcı olarak kullanılan 0.4 mm 

kalınlığında paslanmaz çelik malzemeden 1 cm
2 

yüzey alanına sahip levhalar 

kestirilmiştir. Toz haldeki aktif karbonun levhalara iyi tutunabilmesi için metallerin 

yüzeyi pürüzlü hale getirilmiştir (etching). ‘Etching’ işlemi derişik HCl ile 

gerçekleştirilmiştir. Bu işlemin ardından levhaların yüzeyi ultrasonik banyo içerinde 
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aseton ile temizlenmiştir. Şekil 3.10’da gerçekleştirilen işlemden fotoğraflar 

görülmektedir. 

 

 

 

(a)                           (b) 

 

(c) 

 

Şekil 3.10 a. b Paslanmaz çelik levhaların derişik HCl içerisinde bekletilerek 

aşındırılması c. aşındırılmış metallerin ultrasonik banyo yardımıyla temizlenmesi  

 

 

3.7.1.2 Seperatör malzemesi ve kullanıma hazırlanması 
 

 

Gerçekleştirilen ilk denemelerde elektrotları birbirinden ayırmak için seperatör  

malzemesi olarak selülozik yapıdaki kaba süzgeç kağıdı tercih edilmiş; ancak, bu 

kağıdın çok kalın olması ve elektrolit çözeltisi ile iyi ıslanmaması sebebiyle 

elektrotların iç direnci çok yükselmiş, analizlerden olumlu sonuç alınamamıştır. Bu 

problemi aşmak amacıyla, piyasadan satın alınan ticari bir kapasitör içerisinden 

çıkarılan özel kağıt, farklı organik çözücüler ile yıkanarak temizlenmiş ardından 
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kurutularak seperatör olarak kullanılmıştır. Şekil 3.11’de kapasitör içerisinden çıkan 

kağıt, görülmektedir. 

 
 

 

 

Şekil 3.11 Ticari kapasitör içerisinden çıkarılan kağıt 

 
 
3.7.2 Elektrot hazırlama 
 
 
Üretilen aktif karbonlardan süperkapasitör elektrotlarının hazırlanması amacıyla farklı 

yöntemler denenmiştir. Kullanılan yöntem ile hazırlanan elektrotlar, mekanik 

dayanımları ve kapasitif performansları açısından değerlendirilerek uygulanan elektrot 

hazırlama yönteminin uygun olup olmadığına karar verilmiştir. Çalışmanın bu bölümü, 

tez çalışmasının başladığı dönemde konunun Türkiye için oldukça yeni olması, ilgili 

literatürün kısıtlı bilgi sağlaması ve gereklı laboratuvar imkanlarının kısıtlı olması 

sebebiyle doktora çalışmasının en fazla zaman alan kısmını oluşturmuştur. Aşağıda 

çalışma süresince uygulanan elektrot hazırlama teknikleri kronolojik olarak 

açıklanmıştır. 

 

Birinci Deneme: Elektrot hazırlama için yapılan ilk denemede akım toplayıcı olarak 

aliminyum folyo, bağlayıcı olarak, PTFE’nin % 60’lık sulu süspansiyonu tercih 

edilmiştir. Üretilen aktif karbon kütlece % 90, bağlayıcı % 10 oranında kullanılmıştır. 

Elektrot karışımını oluşturan bileşenlerin kütlece oranları ilgili literatür ışığında 

seçilmiştir. Elektrot malzemesini akım toplayıcının yüzeyine sürülebilir kıvama 

getirmek ve homojenize etmek için karışıma bir kaç damla su eklenmiştir. Yumuşak 
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hamur kıvamına gelmiş karışım, spatül yardımıyla eşit büyüklükteki iki aliminyum 

folyo parçasına ince bir tabaka halinde sürülmüş, kuruması için bir kaç saat 70 
o
C’de bir 

etüvde bekletilmiştir. Kuruyan elektrotların, yüzeylerinde çatlaklar meydana geldiği ve 

akım toplayıcıya iyi tutunmadığı gözlenmiştir. Hazırlanan elektrotların birbirine temas 

etmemesi için, aralarına 6 M sulu KOH çözeltisine daldırılmış Celgard marka polietilen 

bir separatör yerleştirilmiştir. Separatörün, elektrolit çözeltisi ile iyi ıslanmadığı dikkat 

çekmiştir. Sandviç haline getirilen elektrotlar, iki cam lamel arasına sıkıştırıldıktan 

sonra, streç film ile iyice sarılarak izole edilmiştir. Şekil 3.12’de hazırlanan ilk 

süperkapasitör hücresi görülmektedir. 

 

 

 

 

Şekil 3.12 Aktif karbondan hazırlanan ilk süperkapasitör hücresi 

 

İkinci Deneme: Hazırlanan ilk elektrotta meydana gelen mekanik problemler sebebiyle 

ikinci bir deneme yapılmıştır. Bu kez, akım toplayıcı olarak, aliminyum folyo gibi 

yumuşak bir metal yerine, 0.4 mm kalınlığında, 1 cm
2 

yüzey alanına sahip paslanmaz 

çelik levhalar tercih edilmiştir. Şekil 3.13’te kullanılan çelik levhalardan biri 

görülmektedir.  
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Şekil 3.13 Akım toplayıcı olarak kullanılan 1 cm
2
 boyutundaki paslanmaz çelik levha 

 

İlk denemede kullanılan PTFE’nin elektrot malzemesinin metal yüzeyine tutunmasını 

tam olarak sağlayamaması sebebiyle, bu deneme diğer bir bağlayıcı olan PVdF ile 

gerçekleştirilmiştir. Aktif karbon, kütlece % 90, bağlayıcı % 10 oranında kullanılmıştır.       

Katı haldeki bağlayıcı, organik bir çözücü olan N-metil pirolidon (NMP)’da çözülmüş, 

sonra aktif karbonun üzerine ilave edilmiştir. Oluşan karışımı sürülebilir kıvama 

getirmek için bir kaç damla daha çözücü eklenmiş ve iyice karıştırılarak homojen hale 

getirilmiştir. Yapılan denemelerde üretilen aktif karbonun gerçek performansını görmek 

için, iletkenlik arttırıcı malzeme kullanılmamıştır. 

 

Elektrot malzemesinin, metal yüzeyine eşit miktarda ve ince bir tabaka halinde 

sürülmesi çok önemlidir. Bunu sağlamak için, farklı boyutlardaki cam levhalardan, 

elektrotların boyutuna uygun Şekil 3.14’te görülen kalıp tasarlanmştır. Metal akım 

toplayıcılar, şekilde görülen yuvaya yerleştirilmiş, üzerine hamur kıvamında malzeme 

konularak, çok ince bir cam lamel yardımıyla karışım metal yüzeyine uygulanmıştır. 

Tasarlanan bu kalıp sayesinde, hazırlanan yuvanın derinliğini, dolayısıyla da elektrotun 

kalınlığını istenilen şekilde ayarlamanın mümkün olacağı düşünülmüştür.  
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Şekil 3.14 Elektrot hazırlamak için tasarlanan kalıp 

 

Kaplanan metaller, çözücünün uzaklaşması için oda sıcaklığında birkaç saat bekletilmiş, 

daha sonra 75 
o
C etüvde gece boyunca tutularak tamamen kuruması sağlanmıştır. 

Elektrotların arasına 6 M sulu KOH çözeltisine daldırılmış süzgeç kağıdı separatör 

olarak yerleştirilerek sandviç haline getirilmiş, parafilm ile iyice sarılarak izole 

edilmiştir. Şekil 3.15’te hazırlanan elektrotlar ve süperkapasitör hücresi görülmektedir. 

 

 

 

Şekil 3.15 Tasarlanan kalıp kullanılarak hazırlanan elektrotlar ve süperkapasitör hücresi 
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Damlatma yöntemi ile elektrotların hazırlanması 
 

 

İlk elektrot denemelerinde en iyi mekanik dayanımın PVdF bağlayıcı ile elde edilmesi 

sebebiyle, damlatma yönteminde elektrotlar PVdF ile hazırlanmıştır. Tüm elektrotlarda 

kütlece %10 oranında bağlayıcı kullanılmıştır. Bu oran, % 5’e düşürüldüğünde elektrot 

malzemesinin akım toplayıcı yüzeyine iyi tutunmadığı, dağıldığı gözlenmiştir. 

Bağlayıcı, yalıtkan bir malzeme olduğundan kapasitörün ESR değerini arttırmaktadır. 

Bu etkiyi azaltmak için, öncelikle aktif karbona iletkenliği yüksek ve gözeneksiz 

yapıdaki ‘asetilen karbon siyahı (black)’ katı halde eklenmiş, iyice karıştırılarak 

homojen hale getirilmiştir. Daha sonra, bağlayıcı, organik bir çözücü olan NMP’de (n-

methyl-2-pyrrolidone) çözülmüş, katı haldeki karışım bu çözeltinin üzerine ilave 

edilmiştir. Oluşan karışımın tamamen homojen olması ve akışkan (damlatılabilir) bir 

kıvama gelmesi için bir miktar daha çözücü ilave edilmiştir. Karışım birkaç dakika 

karıştırılarak paslanmaz çelik levhaların üzerine damlatılmıştır. Karışımın fazlası 

metalin üzerinden akıtılmış ve kenarlardan taşan kısımlar temizlenerek, oldukça ince ve 

homojen elektrotlar elde edilmiştir. Hazırlanan elektrotlar çözücüsünün uçması için 12 h 

süreyle vakum desikatöründe bekletilmiş ardından 12 saat süreyle vakum etüvünde     

75 
o
C sıcaklıkta kurutulmuştur. Kurutma işlemleri tamamen vakum ortamında yapılarak 

elektrotun hava ile teması minimun seviyeye indirilmeye çalışılmıştır. 80 
o
C’nin 

üzerinde gerçekleştirilen kurutmalarda elektrot yüzeyinde çatlaklar meydana geldiği 

gözlenmiştir. Bu nedenle daha düşük sıcaklıkta vakumda kurutma tercih edilmiştir. 

Şekil 3.16’da damlatma yöntemi ile akım toplayıcı yüzeyinin elektrot malzemesi ile 

kaplanması görülmektedir. Kurutma işleminin ardından elektrotların arasına uygun 

boyutlarda kesilmiş ve elektrolite (sulu veya organik) daldırılmış seperatör 

yerleştirilmiştir. İyonların gözeneklerde rahatça hareket edebilmesi için elektrot 

yüzeyinin sıvı elektrolit ile tamamen ıslanması önem taşımaktadır. Bunu sağlamak için 

seperatörü yerleştirmeden önce elektrotların üzerine de birer damla elektrolit 

damlatılmıştır. Daha sonra elektrotlar üst üste kapatılarak sandviç haline getirilmiş, 

parafilm ile sıkıca sarılarak izole edilmiştir. Şekil 3.17’de süperkapasitör hücresinin 

hazırlanışı görülmektedir. 
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Şekil 3.16 Damlatma yöntemi ile elektrotların hazırlanması 

 
 

 

 
 

Şekil 3.17 Damlatma yöntemi ile hazırlanan elektrotlardan süperkapasitör hücresinin 

                 hazırlanışı            
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Damlatma yöntemiyle, kalıpla hazırlanan elektrotlara göre çok daha ince (70 - 200 µm) 

elektrotlar hazırlanmıştır. Elektrotların kalınlıkları Bölüm 3.8’de anlatıldığı gibi basit 

bir geometrik hesap ile belirlenmiştir. Bu yöntemle her ne kadar ince elektrotlar 

hazırlanabilse de her seferinde aynı kalınlığı sağlamakta zorluk yaşanmıştır. Bu nedenle 

kaplama ve boya sanayinde malzemenin yüzeyine istenilen kalınlıkta sürülebilmesini 

sağlayan ve bir film aplikatör kullanılmıştır. Çalışmanın ayrıntıları aşağıda verilmiştir.  

 

 

Film aplikatör kullanılarak elektrotların hazırlanması 
 

 

Film aplikatör, akışkan kıvamdaki elektrot malzemesi, boya veya herhangi bir kaplama 

malzemesini düz, pürüzsüz bir yüzeye istenen kalınlıkta (25, 50, 75, 100, 150 ve 200 

µm) sürülebilmesi sağlayan basit bir aparattır. Bu çalışma kapsamında ‘damlatma 

yöntemi’ ile hazırlanan elektrotlarla karşılaştırılmak üzere üretilen aktif karbonlardan  

10 x 10 cm ebatlarında bir film aplikatöryardımıyla 200 µm kalınlığında üç ayrı elektrot 

hazırlanmıştır. Ancak, bu yöntemde, Film aplikatöriçerisine yerleştirilen karışım, 

yüzeye, aşağı doğru çekilerek sürüldüğü için karışımın uygulanacağı yüzeyin Dr. 

blade’in boyutlarından büyük olması gerekmektedir. Bu nedenle önceki denemelerde 

kullanılan 1 cm
2
 boyutlarındaki paslanmaz çelik levhalar yerine, pürüzsüz olması, 

istenilen boyutta kesilebilmesi ve elektriksel iletkenliğinin yüksek olması sebebiyle orta 

kalınlıkta bakır folyo tercih edilmiştir. Elektrot malzemesi karışımı, önceki yöntemle 

aynı oranda aktif karbon, bağlayıcı ve karbon siyahı kullanılarak hazırlanmıştır. 200 

µm’den daha ince hazırlanan elektrotlarda yer yer homojen olmayan bölgeler göze 

çarptığından bu kalınlık tercih edilmiştir. Folyo üzerine sürülmüş olan malzeme 

kurutulmuş ve kurumuş malzemeden 1 cm
2
 boyutlarında elektrotlar kesilerek bir önceki 

yöntemde anlatıldığı gibi elektrotlar hazırlanmıştır. Bakır folya, paslanmaz çeliğe göre 

daha yumuşak yapıda olduğundan sandviç haline getirilmiş elektrot iki cam lamel 

arasına sıkıştırılarak parafilm ile sarılmıştır. Elektrotların elektrokimyasal analiz 

cihazına bağlantısı bakır bantlar ile sağlanmıştır. Şekil 3.18’de Film aplikatörile 

elektrotların hazırlanışı görülmektedir. 
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Şekil 3.18 Film aplikatör ile elektrotların hazırlanması 

 
 
Daldırma yöntemi ile elektrot hazırlama 
 
 
Film aplikatörile elektrot hazırlamak için ihtiyaç duyulan aktif karbon miktarının çok 

fazla olması, damlatma yöntemiyle de tekrarlanabilir kalınlıkta ve yeterince homojen 

elektrotlar hazırlanamaması sebebiyle doktora çalışmasının ikinci yılında yeni bir 

elektrot hazırlama yöntemi denenmiştir. Elektrotlar, önceki yöntemlerde olduğu gibi, 

aktif karbon, asetilen karbon siyahı ve PVdF kütlece 8:1:1 oranında karıştırılarak 

hazırlanmıştır. Hazırlanan karışımın viskozitesinin elektrot kalınlığına, homojenliğine 

v.b etkisini incelemek amacıyla, kullanılan bağlayıcının çözücüsü olan NMP’nin 

karışım içerisindeki miktarı arttırılarak elektrot karışımının viskozitesi ayarlanmıştır. 

Kullanılan NMP’nin miktarına, karışımın paslanmaz çelik akım toplayıcılar üzerine 

‘daldırma’ yöntemiyle kaplanabileceği en uygun viskoziteyi belirlemek için denemeler 

yapılmıştır. Hazırlanan karışımı, ultrasonik banyoda 3 dk bekletilerek homojen hale 

getirilmiştir. Ultrasonik banyoda gerçekleştirilen karıştırma işleminin, bağlayıcının aktif 

karbon içerisinde iyi dağılması için gerekli olduğu görülmüştür. Şekil 3.19’da ultrasonik 

karıştırma işleminden önce a. ve sonra b. elektrot karışımı görülmektedir. 
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Şekil 3.19 a. Hazırlanan elektrot karışımı ultrasonik karıştırma öncesi  b. ultrasonik karıştırma sonrası 

 

Daldırma yönteminde, paslanmaz çelik levhalar, hazırlanan farklı viskozitedeki 

karışımların içine bir pens yardımıyla daldırılmış, levhalar üzerine kaplanan karışımın 

fazlasının metal yüzey üzerinden kendiliğinden akması beklenip, fazlası ve kenarlara 

taşan kısımlar temizlenmiştir. Hazırlanan elektrotlar çözücüsünün uzaklaşması için 12 h 

süreyle vakum desikatöründe bekletilmiş ardından 12 saat süreyle vakum etüvünde     

75 
o
C sıcaklıkta kurutulmuştur. Kurutma işleminin ardından elektrotların arasına uygun 

boyutlarda kesilmiş ve elektrolite daldırılmış seperatör yerleştirilmiştir. İyonların 

gözeneklerde rahatça hareket edebilmesi için elektrot yüzeyinin sıvı elektrolit ile 

tamamen ıslanması önem taşımaktadır. Bunu sağlamak için seperatörü yerleştirmeden 

önce elektrotların üzerine de birer damla elektrolit damlatılmıştır. Daha sonra elektrotlar 

üst üste kapatılarak sandviç haline getirilmiş, parafilm ile sıkıca sarılarak süperkapasitör 

hücresi hazırlanmıştır.   

 

Hazırlanan elektrotların kalınlıkları Bölüm 3.8’de anlatıldığı gibi belirlenmiştir. Farklı 

viskozitede hazırlanan elektrotların kalınlıkları, homojenlikleri ve mekanik dayanımları 

değerlendirilerek en uygun viskoziteye karar verilmiştir. Şekil 3.20’de farklı viskoziteye 

sahip elektrot malzemesine daldırma yöntemi ile kaplanmış ve kurutulmuş elektrotlar 

görülmektedir. Şekilden de görüldüğü gibi karışımın viskozitesi azaldıkça daha ince 

elektrotlar elde edilebilmekte ancak bu kez elektrotların kenarlarında yer yer 

kaplanmamış homojen olmayan bölgeler oluşmaktadır. Az miktarda çözücü ile 

hazırlanan en viskoz elektrotun ise kalın olması sebebiyle mekanik dayanımında düşüş 

gözlenmiştir. Kalınlık, homojenlik ve mekanik dayanım açısından en iyi sayılabilecek 

 a        b 
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elektrotun hazırlanması orta viskozitede bir karışım ile mümkün olmuştur (Şekil 3.20 b, 

1.10 – 1.12 g NMP).  

 

  

 

 
Şekil 3.20 Farklı viskozitede elektrot karışımına daldırılarak hazırlanmış elektrotlar: a. yüksek viskozite,  

                  b. orta viskozite ve c. düşük viskoziteli karışımdan hazırlanan elektrotlar      

        

 

 

Püskürtme yöntemi ile elektrot hazırlama  
 

 

Çalışmanın bu aşamasına kadar denenmiş elektrot hazırlama teknikleriyle istenilen 

homojenlikte ve kalınlıkta elektrotlar hazırlanamamış, bu da elektrotların iç dirençlerinde 

artışa ve dolayısıyla performanslarında düşüşe sebep olmuştur. Hazırlanan elektrotların 

kapasitanslarının literatürde biyokütle temelli aktif karbon elektrotlar ile elde edilen 

değerlerden düşük olması sebebiyle, yeni bir elektrot hazırlama yöntemi arayışına 

girilmiştir. Aslında, piyasada, oldukça homojen ve özdeş elektrotlar hazırlamak için ticari 

elektrot hazırlama üniteleri mevcuttur. Ancak, elektrot hazırlama deneyleri, maddi kaynak 

yetersizliği sebebiyle mevcut laboratuvar olanakları çerçevesinde gerçekleştirildiğinden bu 

üniteleri satın almak mümkün olmamıştır. 

      a 
        
b 

       c 
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Manchester Üniversitesi Kimya Mühendisliği Bölüm’ünde Dr Stuart HOLMES 

liderliğindeki araştırma grubu uzun yıllardır yakıt hücreleri alanında çalışmalar 

gerçekleştirmekte ve ‘püskürtme’ tekniği ile oldukça homojen yakıt hücresi elektrotları 

hazırlamaktadır. Uygulanan bu tekniğin, üretilen aktif karbonlardan süperkapasitör 

elektrotlarının hazırlanması için de kullanılabileceği düşünülmüş ve TÜBİTAK 2214 

Doktora Sırası Yurtdışı Araştırma Bursu kapsamında doktora çalışmasının son bir yılı 

Manchester Üniversitesi’nde gerçekleştirilmiştir.  

 

Püskürtme yöntemi için, paslanmaz çelikten imal edilmiş yaklaşık 10 ml hacminde bir 

haznesi olan özel bir püskürtme tabancası (air brush) kullanılmıştır. Tabanca, yüksek 

basınçlı azot tüpüne bağlanarak, hazırlanan elektrot malzemesi karışımı, metal akım 

toplayıcıların yüzeyine azot gazı yardımıyla püskürtülmüştür. Çelik elektrotların 

püskürtme sırasında, dikey konumda durmalarını gerektirmektedir. Dikey duran 

elektrotların yüzeyinden akışkan karışımın yer çekimi etkisiyle akmasını önlemek için, 

metal plakalar, kullanılan çözücünün (NMP) buharlaşma sıcaklığına ( ̴ 200
o
C) yakın bir 

sıcaklıktaki ısıtıcı yüzey üzerine tutturularak, dik konuma getirilip püskürtme işlemi 

yapılmıştır. Ancak, kullanılan polimerik bağlayıcının (PVdF) erime noktasının (160-

170
o
C) çözücünün buharlaşma sıcaklığından düşük olması sebebiyle ısıtıcı yüzey 

sıcaklığının 120
o
C’yi geçmemesine dikkat edilmiştir. Kuruyan elektrot yüzeyi üzerine 

püskürtme işlemi, ardışık olarak hedeflenen elektrot kütlesi elde edene kadar 

uygulanarak elektrotlar hazırlanmıştır. Hazırlanan elektrotlar vakum etüvünde 24 h 

süreyle  75
 o
C’de bekletilerek kurutulmuştur. Şekil 3.21’de püskürtme çalışması ile ilgili 

fotoğraflar görülmektedir. 

 

Gerçekleştirilen çok sayıda ön deneme sonucunda, karışımın viskozitesi, azot akış hızı, 

tabancanın paslanmaz çelik elektrotlara uzaklığı istenen kalınlıkta ve homojen 

elektrotlar hazırlayabilmek için optimize edilmeye çalışılarak en uygun elektrot 

hazırlama koşulları belirlenmiştir. 

Püskürtme işleminin nasıl yapılacağını öğrenmek, homojen bir elektrot yüzeyi elde 

edebilmek için en uygun püskürtme parametrelerinin (karışımın viskozitesi, püskürtme 

tabancası ve nozzle mesafesi) ayarlanması ve bu konudaki pratiğin geliştirilmesi bu 

çalışmanın en çok zaman alan bölümünü oluşturmuştur. 
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Şekil 3.21 Püskürtme tabancası ile elektrot hazırlama 

 

 

3.8 Elektrot kalınlıklarının belirlenmesi 
 

 

Hazırlanan elektrot malzemesi karışımının yaklaşık kalınlığını belirleyebilmek için, 

kullanılan paslanmaz çelik levhalar (Şekil 3.22) kaplama öncesi ve sonrası tartılmış, 

yüzeyde bulunan toplam madde (aktif karbon + karbon siyahı + bağlayıcı) miktarı 

belirlenmiştir. Bu değer, aktif karbonun ortalama yığın yoğunluğuna (‘bulk density’, 

aktif karbonun kütlesinin, parçacıkların, parçacıklar arası boşlukların ve parçacıklar 

içerisindeki gözeneklerin toplam hacmine oranı ile belirlenen yoğunluk) bölünerek, 

metal yüzeyine kaplanan malzemenin yaklaşık hacmi hesaplanmıştır. Elektrot 

malzemesi karışımı içerisindeki aktif karbon oranının yüksek (> % 80) olması 

sebebiyle, elektrotun yoğunluğu aktif karbonun yığın yoğunluğuna eşit kabul edilmiştir. 

Elektrotun kaplandığı yüzey kare şeklinde olduğundan ve kenar uzunlukları (1 cm) 
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bilindiğinden, hesaplanan hacim değerinin geometrik olarak sağlaması yapılarak 

buradan bilinmeyen elektrot kalınlığı yaklaşık olarak hesaplanmıştır.  

 

Örneğin; 

 

yüzeye kaplanan madde miktarı: 0.003 g  

aktif karbonun yığın yoğunluğu: 0.35 g/cm
3
 (http://www.powderandbulk.com 2012). 

 

 

 

 

 

Hazırlanan tüm elektrotların kalınlıkları yukarıdaki yöntemle hesaplanmıştır. Elektrot 

kalınlıklarının 85 -150 µm arasında değiştiği belirlenmiştir. Şekil 3.22’de elektrotların 

kaplandığı paslanmaz çelik levha şematik olarak gösterilmiştir. 

 

 

 

Şekil 3.22 Elektrotların kaplandığı paslanmaz çelik levhanın şematik gösterimi 

 

 

3.9 Yüzey Aktif Madde Kullanımı 
 
 
Hazırlanan elektrotların performansını yeterince yüksek olmaması elektrotların 

elektrolit ile ıslanabilirliğinin düşük olması ile ilgili olabileceği düşünülmüştür. Bu 

durumun, elektrot/elektrolit arayüzey direncini arttırarak, iyonların aktif karbon 

gözenekleri içine yeteri kadar girememesine sebep olarak elektrokimysal performansını 

olumsuz etkilediği bilinmektedir. Elektrotların elektrolit çözeltisi ile ıslanabilirliği, 

arttırabilmek için yüzey aktif madde kullanılmıştır. Yüzey aktif maddeler 

elektrot/elektrolit ara yüzeyindeki yüzey gerilimini düşürerek, iyonların gözenekler 

içinde rahatça hareket etmesini sağlamaktadır. Yüzey aktiflerin anyonik, katyonik, 

amfoterik ve iyonik olmayan gibi farklı çeşitleri bulunmaktadır (Fic vd. 2010).  

Çalışmada iyonik olmayan bir yüzey aktif madde olan Triton X-100 (C14H22O(C2H4O)n) 
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kullanılmıştır. Elektrot malzemesi karışımına Triton X-100’ün 1000 ppm’lik 

çözeltisinden iki farklı miktarda (0.025 ve 0.05 g) eklenerek sulu elektrolit ortamında 

elektrotların performansına etkisi incelenmiştir. Ayrıca, orijinal aktif karbon örneği ve 

yüksek miktarde TritonX-100 eklenmiş örneğin BET yüzey alanı ölçülerek, yüzey aktif 

madde  kullanımının yüzey alanına etkisi incelenmştir. 

 

 

3.10 Bağlayıcı türü ve miktarının aktif karbonun yüzey alanı ve gözenekliliğine 
        etkisi  
 
 
Bağlayıcı kullanımının, aktif karbonun gözeneklerini tıkayarak, yüzey alanını 

düşürdüğü ve elektriksel direncini arttırdığı bilinmektedir. Bağlayıcı türü ve miktarının 

üretilen aktif karbonun yüzey alanı üzerine etkisini incelemek amacıyla, 

süperkapasitörler için en sık tercih edilen iki bağlayıcı olan PVdF ve PTFE 

kullanılmıştır. PVdF, bir organik çözücü olan NMP’de çözülerek, PTFE ise % 60’lık 

sulu süspansiyon şeklinde kullanılmıştır. Farklı oranlarda bağlayıcı, aktif karbon ile 

homojen bir şekilde karıştırılmış, metal, düz bir yüzeyin üzerine ince bir tabaka halinde 

sürülerek, çözücüsü uzaklaştırılmak üzere 24 h süreyle 100 
o
C’de kurutulmuştur. 

Tabaka halindeki karışım, kuruduktan sonra hafifçe kırılarak yüzey alanı ve gözenek 

boyut dağılımını belirlemek üzere Bölüm 3.6.2’de anlatıldığı gibi analizlenmiştir.  

 

 

3.11 Elektrokimyasal ölçümler 
 

 

Tez çalışmasının Ankara Üniversitesi Kimya Mühendisliği Bölüm’ünde gerçekleştirilen 

kısmında hazırlanan elektrotların elektrokimyasal testleri, mevcut laboratuvar 

olanaklarında analiz cihazının bulunmaması sebebiyle, Prof. Dr. Mustafa GÜLLÜ’nün 

(A.Ü Kimya Bölümü) laboratuvarlarında bulunan potansiyontat/galvanostat (PAR 

(Princeton Applied Research) 2273) ile gerçekleştirilmiştir. Daha sonra tez çalışması, 

A.Ü BAP birimi tarafından bir araştırma projesi ile desteklenmiş ve bir analiz cihazı 

satın alınmıştır. Sonraki elektrotların analizleri de bu cihaz (Gamry 3000) ile 

gerçekleştirilmiştir. Ayrıca, doktora çalışmasının Manchester Üniversitesi Kimya 

Mühendisliği Bölüm’ünde yürütülen son yılında ise elektrotlar, Autolab PGSTAT 3000 

marka potansiyostat/galvanostat cihazı ile test edilmiştir. 
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Tez çalışması kapsamında, elektrokimyasal ölçümler, döngüsel voltametri (CV), 

galvanostatik şarj-deşarj (GCD) ve impedans spoktroskopisi teknikleri kullanılarak 

gerçekleştirilmiştir. Hazırlanan simetrik süperkapasitör hücrelerinin elektrokimyasal 

ölçümleri iki elektrot konfigürasyonu ile gerçekleştirilmiştir. Analizlerde başlica sulu 

(H2SO4, KOH ve Na2SO4) olmak üzere, organik elektrolit (TEA.BF4, asetonitril içinde) 

kullanılmıştır. Aşağıda, yapılan analizler ve koşulları ile ilgili bilgi verilmiştir. 

 

Elektrotun akım-potansiyel davranışı ve yük depolama mekanizmasının tersinirliği ile 

ilgili bilgi veren CV ölçümlernde sulu elektrolitler için -0.8 ile 0.8 V, -1 ile +1 ve 0 ile 

0.8 V,  organik elektrolitler için -0 ile 2.5 V aralıkları olmak üzere farklı potansiyel 

aralıkları denenmiştir. Ancak, literatürden asidik veya bazik karakterli sulu 

elektrolitlerin kararlılıklarını 0 - 0.8 V aralığında koruduğu bilgisine ulaşılmıştır (Ruiz 

vd. 2009). Bu nedenle, deneysel çalışmanın ikinci yılından itibaren sulu elektrolitler için 

0 – 0.8 V potansiyel aralığı tercih edilmiştir. CV analizlerinde, 10 mV/s, 20 mV/s, 50 

mV/s, 100 mV/s, 150 mV/s, 250 mV/s, olmak üzere farklı tarama hızlarında 

çalışılmıştır.  

 

Galvanostatik şarj-deşarj (GCD) analizi, süperkapasitör elektrotlarının uzun dönem 

kararlılıkları, ve yük depolama mekanizmasının tersinirliği ile bilgi vermektedir.. 

Elektrotların GCD analizleri, 1.5, 2.5, 5.0, 7.5 mA/cm
2
 olmak üzere farklı sabit akım 

yoğunluklarında ve 0 - 0.8 V potansiyel aralığında gerçekleştirilmiştir. Elektrotların 

maksimum spesifik kapasitans değerleri, en düşük akım yoğunluğu değeri olan 1.5 mA/ 

cm
2
 değeri için hesaplanmıştır.  

 

Hazırlanan elektrotların impedans analizleri ise, 5 mV/s genliğinde ve 0.01-10000 Hz 

frekans aralığında gerçekleştirilmiştir. 

 

 

3.12 Yapılan Deneyler ve İncelenen Parametreler 
 
 
Deneysel çalışma kapsamında yapılan deneyler ve incelenen parametreler aşağıdaki 

şekilde sınıflandırılmıştır. 
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3.12.1 Elektrot hazırlama yöntemi ile ilgili yapılan deneyler 
 

 

Üretilen biyokütle temelli aktif karbonların süperkapasitörlerde ilk kez eleketrot 

malzemesi olarak kullanılacak olması ve süperkapasitör elektrotu hazırlama ile ilgili 

deneysel tecrübe sahibi olunmaması sebebiyle, elektrot hazırlama yöntemi ve 

geliştirilmesi üzerinde uzun süre çalışılmıştır. Bu çalışma, doktora çalışma süresinin 

hemen hemen tamamını kapsamıştır. Bu nedenle, tez çalışması kapsamında hazırlanan 

elektrotlar, tek bir yöntemle hazırlanmamış, laboratuvar imkanları ölçüsünde doktora 

süresince geliştirilmiştir.  

 

En uygun, elektrot hazırlama yöntemi belirlemek için yapılan deneylerde aynı zamanda, 

elektrot bileşimi, bağlayıcı tipi, elektrolit tipi, yüzey aktif madde miktarı gibi 

parametreler de incelenmiştir. Deneylerde başlıca çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile 

üretilen orijinal aktif karbon (Çizelge 3.5, Örnek 1,) olmak üzere, hazırlanan diğer 

örnekler de kullanılmıştır. Elektrot bileşimi ve hazırlama yöntemi ile ilgili yapılan 

deneylerin koşulları Çizelge 3.6’da verilmiştir. 
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Çizelge 3.6 Elektrotlar ve hazırlama koşulları 

 

Elektrot 
malzemesi 

Elektrot 
hazırlama 
yöntemi 

AC:CB:Bağ. 
oranı 

Elektrolit türü 
ve derişimi 

çay atığı-H3PO4 AC 

(Orj. AC) 

kalıp 9:0:1 6 M KOH 

selüloz AC damlatma 8:1:1 jel elektrolit 

selüloz AC damlatma 8:1:1 organik 

(0.5 M Bu4NBF4/ACN) 

selüloz AC damlatma 8:1:1 organik 

(0.6 M Bu4NBF4/ACN) 

selüloz AC damlatma 7:2:1 organik 

(0.6 M Bu4NBF4/ACN) 

selüloz AC 

 

dr. blade 8:1:1 organik 

(0.6 M Bu4NBF4/ACN) 

hemiselüloz AC dr. blade 8:1:1 organik 

(0.6 M Bu4NBF4/ACN) 

selüloz-hemiselüloz AC dr. blade 8:1:1 organik 

(0.6 M Bu4NBF4/ACN) 

selüloz AC damlatma 8:1:1 sulu 

(0.5 M H2SO4) 

hemiselüloz AC damlatma 8:1:1 sulu 

(0.5 M H2SO4) 

selüloz-hemiselüloz AC damlatma 8:1:1 sulu 

(0.5 M H2SO4) 

Orj. AC damlatma 8:1:1 sulu 

(0.5 M H2SO4) 

 
 
3.12.1.1 Bağlayıcı türünün etkisi 
 
 
Doktora çalışmasının ilk ve ikinci altı aylık dönemlerinde biyokütle temelli aktif karbon 

elektrotlarda en sık tercih edilen bağlayıcılardan biri olan PVdF kullanılmıştır. Diğer bir 

bağlayıcı olan PTFE (teflon) ile hazırlanan elektrotlarda ise çatlama, kırılma gibi 

mekanik problemlerin yanı sıra, bağlayıcının su içerisinde çözünmemesi sebebiyle 

elektrot yüzeyinde belli bir bölgede toplanması gibi istenmeyen durumlar meydana 

gelmiştir. Üçüncü altı aylık dönemde ise sık tercih edilen diğer bir bağlayıcı olan CMC 

(karboksimetil selüloz) ile CMC/PTFE kompozit bağlayıcıları denenmiştir. CMC’nin 

çözücüsü sudur. Suyun içinde çözünerek oldukça kıvamlı, şeffaf bir yapı 
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oluşturmaktadır. Toz haldeki karbon malzeme içinde homojen olarak dağılması yalnızca 

mekanik karıştırma işlemi ile mümkün olmamaktadır. Ultrasonik banyoda 5 dk süreyle 

bekletilerek, beraberinde mekanik karıştırma uygulanmış ve beğlayıcının tamamen 

dağılması sağlanmıştır. Diğer bir denemede ise, CMC/PTFE bağlayıcıları eşit oranda 

karıştırılarak kullanılmıştır. PTFE’nin suda tam olarak çözünmemesi sebebiyle bu 

bağlayıcı karışımının toz haldeki karbon malzeme ile homojen karışım oluşturmasında 

da güçlükler yaşanmıştır. Bu problem, ultrasonik karıştırma işlemi ile birlikte mekanik 

karıştırma uygulanması ve yüzey aktif madde ilavesi ile büyük oranda aşılmıştır.  

Literatürde farklı bağlayıcıların karıştırılarak kullanıldığı çalışmalar yer almaktadır 

(Bonnefoi vd. 1999). Bu çalışmada tüm elektrotlar, aktif karbon: asetilen karbon siyahı: 

bağlayıcı oranı kütlece 8:1:1 olacak şekilde hazırlanmıştır. Hazırlanan elektrotlar ve 

hazırlama koşulları Çizelge 3.7’de verilmiştir. 

 

Çizelge 3.7 Bağlayıcı türünün incelendiği çalışmada hazırlanan elektrotlar ve hazırlama  

                    koşulları 

 

Elektrot 

malzemesi 

Elektrot hazırlama 

yöntemi 

Bağlayıcı 

Türü 

Yüzey Aktif 

Madde Miktarı, g 

Elektrolit 

Orj. AC daldırma PVdF - 2 M H2SO4 

Orj. AC daldırma PVdF 0.025 0.5 M H2SO4 

Orj. AC daldırma PVdF 0.050 0.5 M H2SO4 

Orj. AC daldırma PVdF 0.050 2 M H2SO4 

Orj. AC daldırma CMC 0.050 2 M H2SO4 

Orj. AC daldırma CMC/PTFE 0.050 2 M H2SO4 

Orj. AC daldırma PVdF 0.050 3M H2SO4 

 

 

3.12.2 Modifiye olmuş orijinal aktif karbon ile hazırlanan elektrotlar 
 

 

Uygulunan modifikasyon işlemleri sonucu elde edilen örneklerden önceki deneylerden 

elde edilen bulgular ışığında, optimum elektrot bileşimi (%85 AC, % 10 CB, % 5 

PVdF) kullanılarak süperkapasitör elektrotları hazırlanmıştır. Elektrotlarda düşük 

miktar (0.025 g) yüzey aktif madde kullanılmış ve analizler 1 M H2SO4 elektrotlit 

ortamında gerçekleştirilmiştir. Hazırlanan elektrotlar Çizelge 3.8’de verilmiştir. 
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Çizelge 3.8 Farklı yöntemlerle modifiye olmuş aktif karbon örnekleri ile hazırlanan 

                   elektrotlar 

 

Elektrot No Elektrot İçeriği Elektrot hazırlama yöntemi 
1 Orj.AC daldırma 

2 CO2 akt. (5 dk) daldırma 

3 CO2 akt. (15 dk) daldırma 

4 CO2 akt. (30 dk) daldırma 

5 NAC-5ml daldırma 

6 NAC-15 ml daldırma 

7 NAC -30 ml daldırma 

8 NAC -60 ml daldırma 

9 AC-Ag (5 mM) daldırma 

10 AC-Ag (10 mM) daldırma 

11 AC-Ag (20 mM) daldırma 

12 PANI (saf) daldırma 

13 AC-PANI (90:10, ağ:ağ) daldırma 

14 AC-PANI (70:30, ağ:ağ) daldırma 

15 AC-PANI (50:50, ağ:ağ) daldırma 

16 AC-PANI (30:70, ağ:ağ) daldırma 

17 CO2 akt. (15 dk)-öğütAC daldırma 

 
 
3.12.3 Püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotlar ve incelenen parametreler 
 

 

Manchester Üniversitesi’de gerçekleştirilen deneysel çalışma kapsamında, elektrot 

hazırlamak için püskürtme yöntemi kullanılmıştır. Püskürtme ile hazırlanan elektrotların 

performansı, daldırma yöntemi ile hazırlananlar ile karşılaştırılmıştır. Ayrıca, elektrot 

kalınlığı, elektrot karışımına uygulanan karıştırma işlemi süresi, kimyasal aktivasyon 

aracı tipi ve aktif karbon başlangıç maddesi olarak kullanilan biyokütle tipinin elektrot 

performansına etkisi  incelenmiştir. Orijinal ve demineralize olmuş kimyon 

bitkilerinden ve aktif karbon-linyit karışımından üretilen örneklerin elektrotları da 

püskürtme yöntemiyle hazırlanmıştır.  
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4. ARAŞTIRMA BULGULARI ve TARTIŞMA 

 
 
4.1 Elektrot Hazırlama Yöntemi Deneylerinde Kullanılan Aktif Karbonların 
      Karakterizasyonu                                 
 
 
Uygun elektrot kaplama yönteminin belirlenmesi için yapılan deneylerde, çay atığından 

H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbon örneği ile selüloz ve hemiselülozdan 

üretilen aktif karbonlar kullanılmıştır (Bkz. Çizelge 3.6). Aşağıda bu aktif karbonların 

karakterizasyonu için yapılan analizlerin sonuçları sunulmuştur. 

 
 
4.1.1 Kül tayini ve elementel analiz  
 
 
Orijinal çay atığı ve çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbonun 

kül içeriği sırasıyla kütlece % 3.84 ve % 4.37 olarak belirlenmiştir. Elementel analiz 

sonuçları ise kuru-külsüz temel üzerinden Çizelge 4.1’de verilmiştir. Oksijen içeriği, 

yüzde farktan hesaplanmıştır.  

 

Çizelge 4.1 Orijinal aktif karbonun elementel analizi (% kütlece, kuru-külsüz temel) 

 

Örnek %C % H %N % S % O 

Çay atığı 51.21 6.05 2.24 0.17 40.33 

Orj. AC 84.97 2.68 1.11 - 11.24 

 
 
4.1.2 Orijinal aktif karbonun yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımı analizleri 
 

 

Şekil 4.1’de üretilen aktif karbonun, N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri ve NLDFT 

yöntemine göre belirlenen gözenek boyut dağılımı verilmiştir. Adsorpsiyon ve 

desorpsiyon izotermlerinin birbiri ile çakışmadığı, yüksek bağıl basınçlarda ‘histerisis’ 

oluştuğu gözelenmektedir. Bu durum, çoğunlukla mezogözenekli katılarda, adsorpsiyon 

sırasında meydana gelen kapiler kondenzasyondan kaynaklanmaktadır. Aktif karbounu 

BET yüzey alanı ise 1354 m
2
/g bulunmuştur. Çizelge 4.2’de ise NLDFT yöntemine 

göre belirlenen mikro ve mezo gözenek hacim ve fraksiyonları verilmiştir. Buna göre, 
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üretilen aktif karbonun hem mikro hem mezo gözenekli bir yapıda olduğu, ancak 

yüksek oranda (%75.69) mezo gözenek içerdiği söylenebilir. 
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Şekil 4.1 Orijinal aktif karbonun N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi ve gözenek  

                boyut dağılımı (Yöntem: NLDFT) 
 

 
Çizelge 4.2 Çay atığından üretilen aktif karbonun gözenek hacim ve fraksiyonları (Yöntem: NLDFT) 

 

SBET, 

m2/g 

Vmikro 

dp = 2 nm 

Vmezo 

dp = 2-50 nm 

Vtoplam %Vmikro %Vmezo 

1354 0.2778 0.8651 1.142 24.31 75.69 
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4.1.3 Parçacık boyut dağılımı analizi 
 
 
Orijinal aktif karbon örneğinin parçacık boyut dağılımı Şekil 4.2’de verilmiştir. Buna 

göre, orijinal aktif karbon örneği parçacıklarının, % 10’u 3.150 μm’nin, % 50’si 10.90 

μm’nin ve % 90’ı ise 49.14 μm’nin altındadır. 

 

 

Şekil 4.2 Aktif karbonun parçacık boyut dağılımı 

 
Elektrot hazırlama deneylerinde, çay atığında üretilen aktif karbon dışında saf selüloz ve 

hemiselüloz ve bunların karışımlarından yine H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif 

karbonlar da kullanılmştır. Selüloz ve hemiselüloz saf organik maddeler olduğundan kül 

içermemektedir. Saf bileşenlerden üretilen aktif karbonların elementel analiz sonuçları 

Çizelge 4.3’te verilmiştir. 
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Çizelge 4.3 Saf bileşenlerden üretilen aktif karbonların elementel analizi 

                   (% kütlece, kuru temel) 

 

Aktif karbon % C % H % N % S % (O+kül) 

selüloz AC 79.81 2.47 - - 17.72 

hemiselüloz AC 79.07 2.37 - - 18.56 

selüloz-hemiselüloz AC 79.14 2.37 - - 18.49 

 

Aktif karbon üretiminde kullanılan aktivasyon aracı H3PO4’in mekanizması gereği 

ürünün yapısında bazı inorganik maddeler meydana gelmekte bu da kül içeriğinde artışa 

sebep olmaktadır (Jagtoyen ve Derbyshire 1993, Solum vd. 1995 Olivares-Marin vd. 

2006). Saf bileşenlerden üretilen örneklerin miktarı yeterli olmadığı için kül tayinleri 

gerçekleştirilememiş ancak aktivasyon mekanizması gereği ürünlerin kül içeriklerinin 

artış göstermiş olduğu tahmin edilmektedir. 

 

 

4.1.4 Saf bileşenlerden üretilen aktif karbonların yüzey alanı ve gözenek boyut  
         dağılımı analizleri 
 

 

Saf bileşenlerden üretilen aktif karbonların, N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

Şekil 4.3’te görülmektedir. Adsorpsiyon ve desorpsiyon izotermlerinin birbiri ile 

çakışmadığı, yüksek bağıl basınçlarda ‘histerisis’ oluştuğu gözlenmektedir. Bu durum, 

çoğunlukla mezogözenekli katılarda, adsorpsiyon sırasında meydana gelen kapiler 

yoğunlaşmadan kaynaklanmaktadır.  
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Şekil 4.3 a. Hemiselüloz, b. Selüloz, c. selüloz-hemiselüloz karışımından üretilen aktif 

karbonların adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

 
 

Şekil 4.4’te NLDFT yöntemine göre belirlenen gözenek boyut dağılımları, Çizelge 

4.4’te ise saf bileşenlerden üretilen aktif karbonların BET yüzey alanları, NLDFT 

yöntemine göre belirlenen mikro ve mezo gözenek hacim ve fraksiyonları verilmiştir. 

Saf bileşenlerde en yüksek yüzey alanı değerine, selüloz-hemiselüloz karışımından 

üretilen üründe ulaşılmıştır. Elde edilen verilere göre, saf bileşenlerden üretilen aktif 

karbonların yüksek oranda mezo gözenek içermektedirler.  
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Şekil 4.4 Hemiselülozdan a., selülozdan b. ve selüloz-hemiselüloz karışımından c.  

               üretilen aktif karbonların gözenek boyut dağılımları (Yöntem: NLDFT) 

 

 

Çizelge 4.4 Aktif karbonun gözenek hacim (cm
3
/g) ve fraksiyonları (Yöntem: NLDFT) 

Aktif karbon SBET, 

m2/g 

Vmikro 

dp = 2 nm 

Vmezo 

dp = 2-50  nm 

Vtoplam %Vmikro %Vmezo 

selüloz AC 1541.52 0.3149 0.7621 1.077 29.24 70.76 

hemiselüloz AC 1586.94 0.3623 0.6757 1.038 34.91 65.09 

sel-hemiselüloz AC 1717.60 0.3447 0.9043 1.249 27.6 72.40 

 

 

 

 

 

(a) 

 

(b) 

 

(c) 
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4.1.5 Bağlayıcı türü ve miktarının aktif karbonun yüzey alanı ve gözenekliliğine 
         etkisi  
 
 
Aktif karbon elektrotların hazırlanmasında bağlayıcı olarak kullanılan PVdF ve 

PTFE’nin orijinal aktif karbon örneğiyle literatürdeki elektrot bileşimine göre 

hazırlanan karışımlarının yüzey alanı ve gözeneklilik analizi gerçekleştirilmiş aşağıda 

sonuçlar sunulmuştur. 

 

 

4.1.5.1  PVdF miktarının etkisi  
 
 
Kütlece % 2.5, % 5 ve % 10 olmak üzere üç farklı oranda PVdF kullanılarak hazırlanan 

elektrotların N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 4.5’te verilmiştir. 

İzotermlerde, mezogözenekli katılarda gözlenen kapiler kondenzasyondan kaynaklanan 

histerisis oluşumu gözlenmektedir. Özellikle %10 oranında bağlayıcı içeren aktif 

karbonun izotermlerinde meydana gelen histerisisin daha geniş olduğu dikkat 

çekmektedir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



94 

 

Bağıl Basınç, P/P
0

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

A
d
s
o

rp
la

n
a
n

/D
e
s
o
rp

la
n
a
n
 G

a
z
 H

a
c
m

i,
 c

m
3

10

20

30

40

50

60

Adsorpsiyon

Desoprsiyon

Bağıl Basınç, P/P
0

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

A
d
s
o

rp
la

n
a
n

/D
e
s
o
rp

la
n
a
n
 G

a
z
 H

a
c
m

i,
 c

m
3

10

20

30

40

50

Adsorpsiyon

Desoprsiyon

 

Bağıl Basınç, P/P
0

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

A
d
s
o

rp
la

n
a
n

/D
e
s
o
rp

la
n
a
n
 G

a
z
 H

a
c
m

i,
 c

m
3

10

20

30

40

50

Adsorpsiyon

Desorpsiyon

 
Şekil 4.5 Kütlece %2.5 a., %5 b. ve %10 c. PVdF içeren elektrotların N2 adsorpsiyon-  

    desorpsiyon izotermleri 

 

 

Şekil 4.6’da elektrotların NLDFT yöntemine göre belirlenen gözenek boyut dağılımları, 

Çizelge 4.5’te ise NLDFT yöntemine göre belirlenen mikro ve mezo gözenek hacim ve 

fraksiyonları ile BET yüzey alanları verilmiştir. Buna göre, bağlayıcı oranının 

artmasıyla yüzey alanının, orijinal aktif karbonun yüzey alanına göre, % 20 ile % 30 

arasında azalma gözlenmektedir. Bu durum, katı yüzeyindeki gözeneklerin bağlayıcı 

molekülleri ile tıkandığının bir göstergesidir. Kullanılan bağlayıcının miktarı arttıkça, 

mikro gözenek yüzdesi azalmakta, mezo gözenek yüzdesi artmaktadır.  

(a) (b) 

(c) 



95 

 

Gözenek Çapı, nm

1 10

D
if
e
ra

n
s
iy

e
l 
G

ö
z
e
n

e
k
 H

a
c
m

i,
 c

m
3

/n
m

/g

0,0

0,1

0,2

0,3

0,4

0,5

Gözenek Çapı, nm

1 10

D
if
e
ra

n
s
iy

e
l 
G

ö
z
e
n

e
k
 H

a
c
m

i,
 c

m
3
/n

m
/g

0,0

0,1

0,2

0,3

0,4

0,5

 

Gözenek Çapı, nm

1 10

D
if
e

ra
n

s
iy

e
l 
G

ö
z
e

n
e

k
 H

a
c
m

i,
 c

m
3
/n

m
/g

0,0

0,1

0,2

0,3

0,4

 
 

Şekil 4.6 Kütlece %2.5 a., %5 b. ve %10 c. PVdF içeren elektrotların gözenek boyut  

               dağılımları (Yöntem: NLDFT 

 
 
Çizelge 4.5 Kütlece %2.5, %5 ve %10 oranında PVdF içeren elektrotların ve orijinal 

                   aktif karbonun gözenek hacim ve fraksiyonları (Yöntem: NLDFT)  

 

Örnek SBET,  

m2/g 

Vmikro, 

cm3/g 

Vmezo, 

cm3/g 

Vtoplam, 

cm3/g 

%Vmikro %Vmezo 

Orijinal AC 1354 0.27786 0.86514 1.142 24.31 75.69 

%2.5 PVdF 1023 0.19813 0.69987 0.898 22.06 77.94 

%5 PVdF 1001.7 0.19193 0.69407 0.886 21.66 78.34 

%10 PVdF 861.9 0.15107 0.63593 0.787 19.20 80.80 

 

(c) 

(b) (a) 
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4.1.5.2 PTFE miktarının etkisi  

 
 
Kütlece % 3, % 10 ve % 15 olmak üzere üç farklı oranda PTFE kullanılarak hazırlanan 

elektrotların N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 4.7’de görülmektedir. 

Örneklerin izotermlerinde, yüksek bağıl basınçlarda histerisis oluşumu gözlenmektedir.  
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Şekil 4.7 Kütlece %3 a., %10 b. ve %15 c. PTFE içeren elektrotların N2 adsorpsiyon- 

               desorpsiyon izotermleri 

 

 

Şekil 4.8’de elektrotların NLDFT yöntemine göre belirlenen gözenek boyut dağılımları, 

Çizelge 4.6’da ise NLDFT yöntemine göre belirlenen mikro ve mezo gözenek hacim ve 

fraksiyonları ile BET yüzey alanları verilmiştir. Bağlayıcı oranının artmasıyla yüzey 

alanının, orijinal aktif karbonun yüzey alanına göre, % 4 ile % 18 oranına azaldığı, 

bağlayıcı olarak  PTFE kullanımı ile yüzey alanında meydana gelen düşüşün, PVdF’ye 

göre çok daha az olduğu dikkat çekmektedir. 

(a) (b) 

(c) 
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Şekil 4.8 Kütlece %3 a., %10 b. ve %15 c. PTFE içeren elektrotların gözenek boyut  

               dağılımları (Yöntem: NLDFT) 

 

 
Çizelge 4.6 Kütlece %3, %5 ve %10 oranında PTFE içeren elektrotların ve orijinal aktif  

  karbonun gözenek hacim ve fraksiyonları (Yöntem: NLDFT) 

 

Örnek SBET,  

m2/g 

Vmikro, 

cm3/g 

Vmezo,  

cm3/g 

Vtoplam, 

cm3/g 

%Vmikro %Vmezo 

Orijinal AC 1354 0.278 0.865 1.142 24.31 75.69 

%3 PTFE 1270.32 0.248 0.832 1.080 22.96 77.04 

%10 PTFE 1194.64 0.219 0.780 0.999 21.92 78.08 

%15 PTFE 1088.33 0.217 0.742 0.959 22.63 77.37 

 

 

(a) (b) 

(c) 
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4.1.6 Hazırlanan elektrotların SEM analizleri 

 
 
Şekil 4.9’da selülozdan üretilen aktif karbonun, bağlayıcısı olarak kullanılan PVdF ile 

karışımının SEM görüntüleri verilmiştir. SEM analizi için örnekler, elektrotlarda 

kullanılan oran (% 10) ile aynı oranda bağlayıcı ile karıştırılmıştır. Şekilden de açıkça 

görüldüğü gibi bağlayıcı, aktif karbon parçacıklarının yüzeyini sararak parçacıkları bir 

arada tutmaktadır. Diğer yandan; yüzeyin yalıtkan yapıdaki bağlayıcı ile büyük oranda 

kaplanmış olması, gözeneklerin bir bölümünün de tıkanmış olabileceğini ve yüzeyin 

iletkenliğinin azalacağını da kanıtlamaktadır 

 

 

 

 
 

Şekil 4.9 Selüloz temelli aktif karbon ve PVdF karışımının SEM görüntüleri 

 

 

Selüloz AC 5000X 

Selüloz AC/%10 PVdF 
5000X 

   Selüloz AC/%10 PVdF 
1000X 
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Çay atığından üretilen aktif karbondan hazırlanan bir elektrot yüzeyinin SEM 

görüntüleri Şekil 4.10 a, b, c, d'de görülmektedir. Yüzeyde farklı boyutlarda ve düzensiz 

dağılmış yapılar dikkat çekmektedir. İri parçacıklar, aktif karbon, daha küçük olanlar, 

asetilen siyahı ve parçacıkların yüzeyini saran malzeme ise bağlayıcıdır. Şekil 4.9’da 

selülozdan üretilen aktif karbonun yalnızca bağlayıcı malzeme ile oluşturduğu karışımın 

SEM görüntüsü verilmiştir. Şekilden de açıkça katı parçacıklar ve etrafını saran 

polimerik bağlayıcı görülmekte ve elektrot yüzeyi ile ilgili yorumları desteklemektedir. 

 

 

  

  

 

Şekil 4.10 Orijinal aktif karbon örneğinden hazırlanan bir elektrot yüzeyinin farklı 

                  büyütme oranlarındaki SEM görüntüleri 

          1000 X 

          5000 X        10000 X 

             500 X 
 

       a        b 

      c      d 
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Şekil 4.11’de ise akım toplayıcı olarak kullanılan orijinal paslanmaz çelik levhalar ve 

elektrot malzemesinin yüzeyde daha iyi tutunmasını sağlamak için gerçekleştirilen 

aşındırma ‘etching’ işlemi sonrası SEM görüntüleri verilmiştir. Derişik HCl ile 

gerçekleştirilen aşındırma işleminin pürüzlülüğü büyük oranda arttırdığı görülmektedir. 

 

 

  

  

 

Şekil 4.11 Paslanmaz çelik levhaların orijinal ve aşındırma (etching) işlemi sonrası 

                 SEM görüntüleri 
 
 
4.1.7 Hazırlanan elektrotlarının elektrokimyasal karakterizasyonu 
 
 
Üretilen orijinal aktif karbon örneği ve Şekil 3.12’deki kalıp kullanılarak hazırlanan ilk 

elektrotların döngüsel voltametri sonuçları Şekil 4.12’de verilmiştir. İdeal ve tersinir bir 

süperkapasitör elektrotunun döngüsel voltametri eğirisi simetrik ve dikdörtgenseldir; 

yani uygulanan gerilim aralığında, elektrot yüzeyindeki akım yaklaşık olarak sabittir. 

Orijinal metal     
1000X 

Orijinal metal     
5000X 

Aşındırılmış metal 
1000X 

Aşındırılmış metal 
5000X 
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Şekilde de görüldüğü gibi elektrotlar, ideal bir kapasitörün çok uzağında davranış 

sergilemiştir. Uygulanan potansiyel aralığında akım sürekli değiştiğinden, kapasitans 

hesaplaması yapılmamıştır. 

 

 

 

 

Şekil 4.12 Hazırlanan ilk elektrotların CV eğrisi (6 M KOH, 50 mV/s) 

 

 

Şekil 4.13’te GCD eğrileri görülmektedir. Şarj-deşarj verimi yüksek ideal bir 

kapasitörde, bu eğrilerin tamamen simetrik ve ikiz kenar üçgen şeklinde olması 

beklenmektedir. Şarj-deşarj veriminin yüksek olması, karbon elektrotun, elektrolit 

çözeltisi ile iyi ıslandığını göstermektedir. Şekilde görüldüğü gibi, eğriler ideal bir 

süperkapasitör davranışı göstermemektedir.  

 

 

 

 

Şekil 4.13  Hazırlanan ilk elektrotların GCD eğrileri (6 M KOH, 0.5 mA/cm
2
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Şekil 4.14’te ise impedans analizi sonucu elde edilen Nyquist eğrisi görülmektedir. 

Hazırlanan elektrotların elektriksel öz direncinin oldukça yüksek olduğu söylenebilir. 

Direnç davranışının, yüksek ve düşük frekans bölgelerinde farklı olduğu görülmektedir. 

Tipik bir süperkapasitörün Nyquist eğrisinde yüksek frekans bölgesinde, elektrotun 

impedansı ile ilgili bilgi veren bir yarım daire oluşumu gözlenirken. Düşük frekans 

bölgesinde, eğri yaklaşık olarak dikey ve doğrusal bir çizgi şeklinde devam etmektedir. 

Şekilden de görüldüğü gibi, hazırlanan ilk elektrotların impedans eğrileriyle tipik bir 

süperkapasitif davranış elde edilememiştir.  

 

 

 

 

Şekil 4.14 Hazırlanan ilk elektrotların Nyquist eğrisi 

 

 

Bu sonuçlara göre, hazırlanan ilk elektrotların bir süperkapasitör performans 

sergilemediği görülmüştür. Bunun başlıca sebebinin uygulanan elektrot hazırlama 

tekniği olduğu bilinmekte, bunun yanısıra, kullanılan elektrolitin sulu olması sebebiyle 

çalışılan gerilim aralığının kısıtlı olması gerekliliği ( 1 V), aktif karbon yüzeyinin 

yeterince hidrofilik olmaması, elektrot direncinin çeşitli mekanik sebeplerle artması 

olabilir. 

 
 
4.1.8  Damlatma yöntemi ile hazırlanan elektrotların elektrokimyasal analizleri 

 
 
Selüloz temelli aktif karbondan 8:1:1 oranında damlatma yöntemi ile hazırlanan 

elektrotun jel elektrolit ortamında 50 mV/s tarama hızında gerçekleştirilen CV analizi 
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sonucu elde edilen voltamogram Şekil 4.15’te görülmektedir. Şekilde görüldüğü gibi 

çalışılan potansiyel aralığında akım yoğunluğu çok düşüktür ve değeri sürekli 

değişmektedir. Bu da elektrot yüzeyinin jel elektrolit ile ıslanabilirliğinin iyi olmadığını, 

elektrolit iyonlarının, elektrot malzemesi gözeneklerine yeterince iyi difüzlenmediği ya 

da difüzlenemediğini göstermektedir.  

 

 

 

 

Şekil 4.15 Selülozdan üretilen aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan elektrotun jel  

                  elektrolit ortamındaki CV eğrileri (50 mV/s)  

 

 

Aynı elektrot tekrar hazırlanarak bu kez 0.5 M Bu4NBF4/asetonitril organik elektrolit 

ortamında analizlenmiş ve çalışılan potansiyel aralığında akım yoğunluğunun, jel 

elektrolit kullanıldığı duruma göre bir miktar artmış olsa da hala oldukça düşük olduğu 

görülmüştür. Bu nedenle kullanılan elektrolitin derişimi 0.6 M değerine arttırılarak 

elektrotun CV davranışı tekrar incelenmiştir. Şekil 4.16’da söz konusu elektrotların CV 

eğrileri görülmektedir. Elektrolit tipinin değiştirilmesi ve derişiminin arttırılması ile 

akım yoğunluğu, bir miktar artmıştır ancak, CV eğrileri, ideal süperkapasitör 

davranışının çok uzağındadır.  
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Şekil 4.16 Selülozdan üretilen aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan elektrotların iki farklı  

                 derişimdeki organik elektrolit ortamındaki CV eğrileri (50 mV/s) 

 

 

4.1.9 Film aplikatörile hazırlanan elektrotların elektrokimyasal analizleri 
 

 

Damlatma yöntemi ile istenilen sonucun alınamaması sebebi ile, elektrot malzemesini 

istenilen kalınlıkta hazırlama imkanı veren film aplikatör ile her üç aktif karbondan 200 

μm kalınlığında elektrotlar hazırlanmıştır. Şekil 4.17’de Film aplikatörkullanılarak 

hazırlanan elektrotların 0.6 M organik elektrolit ortamındaki voltamogramları 

görülmektedir. 

  

 

 

 

Şekil 4.17 Üç farklı aktif karbondan 8:1:1 oranında film aplikatörle hazırlanan elektrotların 

                  organik elektrolit ortamındaki CV eğrileri (50 mV/s)   
 

Selüloz AC- 0.5 M org 

Selüloz AC- 0.6 M org 
 

 

Selüloz AC-  

Hemiselüloz  AC 

Selüloz-Hemiselüloz AC 
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Film aplikatör kullanılarak hazırlanan elektrotların da benzer elektrokimyasal davranış 

sergilemesi ve akım yoğunluğu değerlerinin çok düşük olması, aktif karbon 

taneciklerini bir arada tutabilmek için kullanılan bağlayıcının elektrotun iletkenliğini 

olumsuz etkilemiş olabileceğini düşündürmüştür. Bu etkiyi incelemek amacıyla elektrot 

bileşiminde iletkenlik arttırıcı madde olarak kullanılan karbon siyahının oranı iki katına 

(% 20) çıkarılmıştır. AC:CB:PVdF oranı 7:2:1 olacak şekilde selüloz temelli aktif 

karbon kullanılarak elektrotlar hazırlanmıştır. Elektrotlar, 0.6 M organik elektrolit 

ortamında gerçekleştirilen CV analizi sonucu iletkenlik katkısı oranının artması ile 

elektrot performansında önceki duruma göre (Şekil 4.17) önemli bir gelişme 

kaydedilemediği görülmüştür. Hatta, elektrot içerisindeki iletkenlik arttırıcı 

oranının    % 20’ye çıkarılması aksine elektrotun mekanik dayanımını azaltmıştır. 

Literatürdeki bazı çalışmalar, elektrot malzemesi içerisindeki aktif karbon oranının % 

80’in altına düşmesi halinde mekanik özeliklerin olumsuz etkilendiğini 

desteklemektedir (Bonnefoi 1999). 

 

Karbon siyahı oranının arttırılmasının elektrotun mekanik dayanımını olumsuz 

etkilemesi sebebiyle sonraki denemelerde elektrot hazırlarken tekrar 8:1:1 oranı 

kullanılmıştır. Ayrıca, organik elektrolit ile test edilen elektrotların hiç birinin 

performans göstermemiş olması, kullanılan organik elektrolitin iyon şekli ve/veya 

çapının, üretilen aktif karbonların gözenekleri için uygun olmadığını düşündürmüş ve 

bu durumun elektrotun iç direncini arttırarak yüzeyde yük depolamayı zorlaştırdığı 

sonucuna varılmıştır. Bu sebeple sonraki çalışmalarda elektrokimyasal analizler için 

sulu elektrolit ile çalışılmıştır. 

 

Diğer bir denemede ise selüloz, hemiselüloz ve bunların karışımlarında üretilen üç farklı 

aktif karbondan aynı koşullarda elektrotlar yine damlatma yöntemi ile hazırlanmıştır. 

Hazırlanan elektrotlar bu kez 0.5 M sulu H2SO4 elektroliti ile analizlenmiştir. Şekil 4.18 

- 4.20’de üretilen üç farklı aktif karbondan hazırlanan elektrotların sulu elektrolit 

ortamındaki CV analizi sonuçları görülmektedir. Her bir elektrot için analizler üç farklı 

tarama hızında gerçekleştirilmiştir. 
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Şekil 4.18 Selüloz temelli aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan elektrotun 0.5 M sulu elektrolit 

                 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri  

 

 

 

 
Şekil 4.19 Hemiselüloz temelli aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan elektrotun  0.5 M sulu elektrolit 

                 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 
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Şekil 4.20 Selüloz-hemiselüloz karışımından üretilen aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan 

                 elektrotun 0.5 M sulu elektrolit ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 

 

 

Her üç aktif karbon elektrotun CV eğrileri de sulu elektrolit ortamında ideal davranışa 

yakın simetrik ve dikdörtgensel davranış sergilemiştir. Tarama hızının artması ile 

elektrot yüzeyindeki akım yoğunluğu artması, ancak ideal kapasitör davranışından 

uzaklaşılması beklenen bir davranıştır.  

 

Şekil 4.21’de ise her üç elektrotun ideal kapasitör davranışına en yakın davrandığı 

tarama hızı olan 50 mV/s’deki voltamogramları bir arada verilmiştir. Aynı tarama 

hızında her üç elektrotun davranışının yaklaşık benzer olduğu, ancak hemiselülozdan 

üretilen aktif karbonun akım yoğunluğunun diğer elektrotlardan fazla olduğu 

görülmüştür. 
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Şekil 4.21 Üç farklı aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan elektrotların 0.5 M sulu elektrolit 

                  ortamında 50 mV/s tarama hızında elde edilen CV eğrileri 

 

 

Saf bileşenlerden üretilen aktif karbon elektrotlarla sulu elektrolit ortamında olumlu 

sonuçlar alınmış olması sebebiyle, çay atığından üretilen orijinal aktif karbondan 

hazırlanan elektrot aynı elektrolitle, benzer koşullarda analizlenmiştir. Şekil 4.22’de söz 

konusu elektrotun farklı tarama hızlarındaki CV analiz sonuçları görülmektedir. 

Sonuçlar, saf bileşenlerden üretilen aktif karbonlara benzerdir. Özellikle 50 mV/s 

tarama hızında elektrotların ideal ve tersinir davranış sergiledikleri görülmektedir. 

 

 

 

 
Şekil 4.22 Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbondan 8:1:1 oranında hazırlanan 

                  elektrotun 0.5 M sulu elektrolit ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 
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Çizelge 4.7’de hazırlanan elektrotların spesifik kapasitansları, dönüşümsel voltametri 

eğrilerinden okunan akım yoğunluğu değerleri kullanılarak Eşitlik 2.2 yardımıyla 

hesaplanmıştır. Voltamogramları ideal kapasitör davranışından uzak olan veya akım 

yoğunluğu çok düşük olan elektrotların spesifik kapasitansları hesaplanmamıştır. En 

yüksek kapasitans değerlerine hemiselülozdan üretilen aktif karbon (40 F/g) elektrot ile 

ulaşılmıştır. Ancak genel olarak ulaşılan kapasitans değerleri, literatürdeki biyokütle 

temelli aktif karbonlarda elde edilen kapasitanslara göre düşüktür (Kim vd. 2006, 

Ismanto vd. 2010, Peng. vd. 2013).  

 

 

Çizelge 4.7 Damlatma yöntemiyle hazırlanan elektrotların CV analizi sonuçlarından 

                   hesaplanan spesifik kapasitansları (Tarama hızı: 50 mV/s)  

 

Elektrot Cspesifik, F/g 

selüloz AC/8:1:1 

0.5 M H2SO4 

32 

hemiselüloz AC/8:1:1 

0.5 M H2SO4 

40 

sel.-hem. AC/8:1:1 

0.5 M H2SO4 

30 

çay atığı-H3PO4 AC/8:1:1 

0.5 M H2SO4 

40 

 

 

Şekil 4.23’te saf bileşenlerden üretilen aktif karbonlardan damlatma yöntemiyle 

hazırlanan elektrotların sulu elektrolit ortamındaki impedans eğrileri görülmektedir. 

Eğrilerde tipik bir süperkapasitörün Nyquist eğrisinde olduğu gibi, yüksek frekans 

bölgesinde, elektrotu oluşturan bileşenlerin ve elektrotun iç direnci ile ilgili bilgi veren 

bir yarım daire, düşük frekans bölgesinde ise, elektrotun kapasitif özelliği ile ilgili olan 

lineer bir doğrunun varlığı açıkça görülmektedir. Eğriler, şekilsel olarak süperkapasitör 

davranışı gösterse de, elektrot direnci ile ilgili bilgi veren impedansın reel ekseninden 

(x-ekseni) okunan değerler, literatürdeki benzer çalışmalarda elde edilen değerlerden 

yüksektir (Kumagaivd. 2013,Wang vd. 2013, Lee vd. 2011). Hemiselülozdan üretilen 

aktif karbon elektrotun impedans eğrisindeki yarım dairenin çapı, diğer elektrotlardan 

önemli oranda düşüktür. Yarım dairenin büyüklüğü, elektrotun temas direnci ile 

orantılıdır. 
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Şekil 4.23 Selüloz ve hemiselüloz temelli aktif karbonlardan damlatma yöntemi ile hazırlanan 

                 elektrotlarının 0.5 M H2SO4 sulu elektrolit ortamındaki Nyquist eğrileri 

 

 

4.1.10 Daldırma Yöntemi ile Hazırlanan Elektrotların Elektrokimyasal analizleri 
 
 
Daldırma yöntemiyle hazırlanan tüm elektrotların CV eğrileri (Çizelge 3.7) Şekil 4.24-

4.31’da verilmiştir.  

 

CV eğrilerinin, düşük tarama hızlarında dikdörgene yakın davranış sergiledikleri 

söylenebilir. İdeal bir kapasitörde eğri tamamen dikdötgensel yapıdadır. Bu ideal yapı, 

yük depolama/boşaltmanın hızlı ve tersinir bir şekilde gerçekleştiğini, değişen 

potansiyelde, elektrot yüzeyinde çift tabaka oluşumunun hızlı bir şekilde yeniden 

organize olduğunu göstermektedir (Fang ve Binder 2006, Wu vd. 2010). 

 

Yüksek miktar Triton-X yüzey aktif madde ilavesinden sonra orijinal aktif karbon 

örneğinin yüzey alanı 1301 m
2
/g olarak ölçülmüştür. Yüzey aktif madde kullanımının 

orijinal aktif karbon örneğinin yüzey alanında (1354 m
2
/g) önemli bir düşüşe (% 3.9) 

sebep olmadığı belirlenmiştir  

 

Düşük veya yüksek miktarde yüzey aktif madde kullanımı (Şekil 4.25 - 4.26) 

kullanılmayan duruma göre (Şekil 4.31) kapasitif davranışı olumlu etkilemiş, spresifik 
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kapasitansı % 45 oranın da arttırmıştır. Yüzey aktif madde varlığında voltamogramların 

daha dikdörtgensel şekil aldığı gözlenmektedir. Bunun sebebi, yüzey aktif maddenin 

elektrotun ıslanabilirliğini arttırarak, yüzeyin daha büyük bir bölümünü iyonların 

penetrasyonu için ulaşılabilir hale getirmesidir (Fic vd. 2010).  Ancak, Triton X-100 

derişiminin arttırılmasının kapasitif davranış üzerine ciddi bir etkisi gözlenmemiştir. 

 

Elektrolit derişiminin arttırılması (Şekil 4.24 – 4.31 ve Şekil 4.29 – 4.30) aynı elektrot 

için, akım yoğunluğunda ve kapasitif performansta artışa sebep olmuştur. Derişimin 

artması ile iyon miktarı artacağından bu beklenen bir sonuçtur. 

 

Bağlayıcı madde olarak CMC kullanıldığında (Şekil 4.28) CV eğrilerinin ideal 

davranıştan uzaklaştığı, akım yoğunluğunun voltaj aralığında sürekli değiştiği 

gözlenmiştir. Bu durum, elektrotun zayıf kapasitif davranışına işaret etmektedir. 

CMC/PTFE kompozit bağlayıcı ile hazırlanan elektrotun CV eğrileri, (Şekil 4.29) 

yalnızca CMC ile hazırlanan elektrotun eğrilerine göre daha dikdörtgensel olsa da her 

iki bağlayıcının da PVdF ile hazırlanan elektrota (Şekil 4.27) göre daha zayıf kapasitif 

performans sergilediği gözlenmiştir.  

 

 

 
Şekil 4.24 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVdF ile hazırlanan elektrotun 2 M H2SO4  

                ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 
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Şekil 4.25 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVdF ve düşük miktar Triton X-100 ile hazırlanan 

                  elektrotun 0.5 M H2SO4 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 

 

 

 

 
Şekil 4.26 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVdF ve yüksek miktar Triton X-100 ile hazırlanan  

                  elektrotun 0.5 M H2SO4 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 
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Şekil 4.27 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVdF ve yüksek miktar Triton X-100 ile hazırlanan 

                 elektrotun 2 M H2SO4 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 

  

 

 

 
Şekil 4.28 Çay atığından üretilen aktif karbondan CMC ve yüksek miktar Triton X-100 ile hazırlanan 

                  elektrotun 2 M H2SO4 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 
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Şekil 4.29 Çay atığından üretilen aktif karbondan CMC/PTFE ve yüksek miktar Triton X-100 ile 

                  hazırlanan elektrotun 2 M H2SO4 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 

 

 

 

 
Şekil 4.30 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVDF ve yüksek miktar Triton  X-100 ile hazırlanan 

                  elektrotun 3 M H2SO4 ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 

 

                                                   

                                                              50 mV/s 

                                             150 mV/s 
 

 

50 mV/s 
100 mV/s 

150 mV/s 

 
 

 

 

 

A
k
ım

, 
A

 

Potansiyel, V 

Potansiyel, V 

A
k
ım

, 
A

 



115 

 

 
 

Şekil 4.31 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVDF ile hazırlanan elektrotun 0.5 M H2SO4 elektrolit 

                   ortamında farklı tarama hızlarında elde edilen CV eğrileri 

 

 

Çizelge 4.8’de hazırlanan elektrotların döngüsel voltametri eğrilerinden okunan akım 

yoğunluğu değerleri kullanılarak Eşitlik 2.2 yardımıyla hesaplanan spesifik 

kapasitansları verilmiştir. Voltamogramları ideal kapasitör davranışından uzak olan 

veya akım yoğunluğu çok düşük olan elektrotların spesifik kapasitansları bu yöntemle 

hesaplanmamıştır.  

 

 

Çizelge 4.8 Daldırma yöntemi ile  hazırlanan elektrotların CV analizi sonuçlarından 

hesaplanan spesifik kapasitansları (Tarama hızı:50 mV/s) 

 

Elektrot Cspesifik, F/g 

ÇA- AC/ PVdF 

2 M H2SO4 

90 

ÇA- AC/ PVdF/ düşük Triton 

X-100/ 0.5 H2SO4 

90 

ÇA- AC /PVdF/ yüksek 

Triton X-100/ 0.5 M H2SO4 

92 

ÇA- AC /PVdF/ yüksek 

 Triton X-100/ 3 M H2SO4 

100 
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Üretilen aktif karbondan PVdF ile hazırlanan elektrotların iki farklı derişimdeki 

elektrolit ile impedans analizi gerçekleştirilmiş, elde edilen Nyquist eğrileri Şekil 

4.32’de verilmiştir. 

 

Her iki derişimdeki elektrolitle elde edilen eğrilerin, tipik süperkapasitif impedans eğrisi 

davranışı sergilediği görülmektedir. Yüksek frekans bölgesinde, yarım dairenin 

impedansın reel eksenini kestiği nokta kapasitörün ESR (eşdeğer seri direnç) değerini 

vermektedir. ESR; elektrolit direnci, aktif malzemenin direnci ve aktif malzeme/akım 

toplayıcı arasındaki temas dirençlerinin toplamıdır. Yarım dairenin yarı çapının küçük 

olması elektrot/elektrolit arasındaki temas direncinin küçük olduğunu, diğer bir deyişle 

elektrot iletkenliğin yüksek olduğunu göstermektedir. Düşük frekans bölgesindeki 

doğrunun reel eksene dik 90
o
’lik bir açı ile yükselmesi mükemmel kapasitif davranışın 

bir kanıtıdır ve aktif karbonun iyonik direncinin düşük olduğunu gösterir (Farma vd. 

2013, Wang vd. 2013). Tüm bu bilgiler ışığında şekilden de görüldüğü gibi 2 M 

elektrolit ortamında ESR değerinin daha düşük olduğu söylenebilir. Ayrıca, yine yüksek 

derişimli elektrolit ortamında yarım dairenin çapı daha düşüktür bu durum, 

elektrot/elektrolit temas direncinin daha düşük, iletkenliğinse daha yüksek olduğunu 

göstermektedir. Yüksek derişimde ortamdaki iyon miktarı da arttığından ESR’nin 

düşmesi ve iletkenliğin artması beklenen sonuçlardır. Her iki örnekte de düşük frekans 

bölgesindeki doğruların oldukça dik bir açı ile yükseldiği söylenebilir. 
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Şekil 4.32 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVdF ile hazırlanan elektrotların iki farklı derişimde 

                  elektrolit ortamında elde edilen Nyquist eğrileri 

 

 

Şekil 4.33’te orijinal aktif karbondan iki farklı derişimde Triton X-100 kullanılarak 

hazırlanan elektrotların Nyquist eğrileri verilmiştir. Her iki derişimdeki yüzey aktif 

madde varlığında eğrilerdeki yarım dairenin çaplarının yüzey aktif madde 

kullanılmayan duruma göre (Şekil 4.32) küçük olduğu görülmektedir. Bu da yüzey aktif 

madde varlığında elektrot/elektrolit iletkenliğinin arttığı anlamına gelmektedir. 

Elektrokimyasal performanstaki bu artışın, yüzey aktif madde kullanımı ile 

elektrot/elektrolit ara yüzeyindeki yüzey geriliminin düşmesi, böylece iyonların 

gözeneklere daha iyi penetre olması ile ilgili olduğu söylenebilir.  
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Şekil 4.33 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVdF ve iki farklı miktarda Triton X-100 kullanılarak 

                  hazırlanan elektrotların 0.5 M H2SO4 elektrolit ortamında elde edilen Nyquist eğrileri 

 

Şekil 4.34’de üretilen aktif karbondan yüksek miktar Triton X-100 ile hazırlanan 

elektrotların iki farklı derişimdeki sulu elektrolit ortamında elde edilen Nyquist eğrileri 

görülmektedir. Eğrilerin, tipik süperkapasitör davranışı sergilemektedir. Elektrot 

derişiminin artması ile ortamdaki iyon miktarı arttığından, elektrotun temas direncinde 

düşüş meydana gelmiştir.  

 

 

 

 
Şekil 4.34 Çay atığından üretilen aktif karbondan PVDF ve yüksek miktar Triton  X-100 ile hazırlanan 

                  elektrotların iki farklı derişimdeki elektrolit ortamındaki Nyquist eğrileri 
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Şekil 4.35’te üretilen aktif karbondan farklı bağlayıcılarla hazırlanan elektrotların 

Nyquist eğrileri verilmiştir. Her üç bağlayıcının da oldukça farklı davranışlar sergilediği 

söylenebilir. Yarım dairenin çapının büyük olması elektrot malzemesi temas direncinin 

yüksek olduğu anlamına gelmektedir (Pintor vd. 2013). Bu davranış, CMC ile 

hazırlanan elektrotta oldukça belirgindir. CMC’nin aktif karbon parçacıkları arasındaki 

boşlukları doldurarak bir yalıtım tabakası meydana getirdiği, elektrotun iletkenliğini 

düşürdüğü, temas direncini arttırdığı düşünülmektedir. En ideal kapasitif davranış ve en 

düşük ESR, PVdF ile hazırlanan elektrotta gözlenmiştir. CMC/PTFE kompozit 

bağlayıcısıyla hazırlanan elektrotun impedans eğrisi yüksek frekans bölgesinde 

beklenen kapasitif davranışı sergilese de düşük frekans bölgesinde eğimli bir şekilde 

yükselmektedir.  

 

 

 
Şekil 4.35 Orijinal aktif karbondan farklı bağlayıcılarla hazırlanan elektrotların 

                 2 M H2SO4 ortamındaki Nyquist eğrileri 

 

  

Şekil 4.36’da ise orijinal aktif karbondan PVdF ile hazırlanan ve yüksek miktarda            

Triton X-100 içeren elektrotların üç farklı derişimdeki sulu elektrolit ortamında 

gerçekleştirilen impedans analiz sonuçları görülmektedir. Her üç eğrinin de kapasitif 

davranış sergilediği, elektrolit derişiminin artmasıyla elektrotun iyonik direncinin 

azaldığı söylenebilir.  
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Şekil 4.36 Orijinal aktif karbondan PVdF ile hazırlanan ve yüksek miktar Triton X-100 içeren 

                  elektrotların farklı derişimlerdeki sulu elektrolit ortamında elde edilen Nyquist eğrileri 

 

 
4.2 Aktif Karbon Kimyasal Aktivasyon Aracının Elektrot Performansına Etkisi 
 
 
Aktif karbon üretiminde kullanılan kimyasal aktivasyon aracının, elektrot 

performansına etkisini araştırmak amacıyla çay atığından H3PO4, K2CO3 ve ZnCl2 

aktivasyonu ile üretilen aktif karbonlardan süperkapasitör elektrotları hazırlanmıştır. 

Üretilen aktif karbonların ve hazırlanan elektrotların karakterizasyonları 

gerçekleştirilmiştir.  

 

 

4.2.1 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanmış aktif 
karbonların karakterizasyonu 
 
 
Çay atığından H3PO4, K2CO3 ve ZnCl2 aktivasyonu ile hazırlanan aktif karbonların 

karakterizasyonu için yapılan analizlerin sonuçları aşağıda verilmiştir. 
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4.2.1.1 Yüzey alanı ve gözenek boyut dağılım analizi 
 

 

Şekil 4.37’de çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanmış aktif 

karbonların N2 adsorpsiyon izotermleri, Şekil 4.38’de gözenek boyut dağılım eğrileri 

verilmiştir. Çizelge 4.9’da ise NLDFT yöntemine göre hesaplanmış gözenek hacim ve 

fraksiyonları görülmektedir. 
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Şekil 4.37 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile üretilmiş aktif 

                 karbonların N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

 

 

İzotermlerde, H3PO4 aktivasyonu ile üretilen örneğin izoterminde histerisis meydana 

gelmiştir. Eğri, IUPAC sınıflandırmasına göre, mezogözenekli katılarda gözlenen Tip-

IV izoterm ile uyum göstermektedir. Diğer taraftan, K2CO3 ve ZnCl2 ile üretilen 

örneklerin izoterm eğrileri Tip-I izoterm davranışı sergilemekte, mikrogözenekli yapıya 

işaret etmektedir. Gözenek boyut dağılımı ve hacim fraksiyonları da izotermlerle uyum 

içindedir. K2CO3 ile üretilen örneğin neredeyse tamamen mikrogözenkli yapıda olduğu, 

ZnCl2 ile hazırlanan örneğin de H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbona göre çok 
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daha yüksek mikrogözenek içerdiği görülmektedir (Bkz Çizelge 4.9). Her üç aktif 

karbon örneğinin BET yüzey alanları birbirine yakın değerler gösterirken, gözenek 

yapıları arasında önemli farklılık kaydedilmiştir. Bu durum, aktif karbon üretiminde 

kullanılan aktivasyon aracı tipinin ve aktivasyon mekanizmasının ürünün gözenek 

yapısı üzerinde önemli etkisi olduğunu göstermektedir. 
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Şekil 4.38 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile üretilmiş aktif 

                 karbonların gözenek boyut dağılım eğrileri (Yöntem:NLDFT)  

 
 
Çizelge 4.9 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile üretilmiş aktif  

                     karbonların gözenek hacim ve fraksiyonları (Yöntem NLDFT) 

 
Örnek SBET 

m2/g 

Vtoplam 

cm3/g 

Vmikro Vmezo % Vmikro % Vmezo 

H3PO4-AC (Orj. AC) 1361 1.114 0.3228 0.7912 28.98 71.02 

K2CO3-AC 1236 0.609 0.5498 0.0592 90.29 9.71 

ZnCl2-AC 1331 0.700 0.42 0.28 60.00 40.00 
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4.2.1.2 FTIR analizi 
 
 
Çay atığından üç farklı aktivasyon aracı ile üretilen aktif karbonların FTIR spektrumları 

Şekil 4.39’da verilmiştir. Şekilde 3433 cm
−1

 civarında gözlenen geniş bant, hidroksil 

(OH
-
) grubunu gerilme titreşimlerini içeren, fenol, alkol ve yapıda absorbe olmuş su 

moleküllerinin varlığını ifade etmektedir. Bu bandın genişliğindeki artış, yapıdaki 

hidrojen bağlarının artışı ile ilişkilidir (Puziy vd. 2005). Bu pikin varlığı, elektrot 

malzemesinin sulu elektrolit çözeltisi ile ıslanabilirliği için oldukça önemli olan 

hidrofilik karakteri hakkında bilgi vermektedir. H3PO4 aktivasyou ile üretilen örnekte 

bu bantın daha yoğun olduğu görülmektedir. Bu durumun, H3PO4’in daha ılıman 

aktivasyon koşulları ile ilgili olduğu düşünülmektedir. 1500–1750 cm
−1 

bölgesindeki 

bant, C=O gerilme titreşimlerini içeren, karboksilik asit, lakton grupları ve/veya kinon 

gruplarına ve C=C çift bağı içeren aromatik yapılara aittir. Bu bandın, özellikle K2CO3 

ile üretilen örnekte oldukça zayıf olduğu dikkat çekmektedir. Bu durum, bu örneğin 

daha az karboksilik asit ve aromatik yapı içerdiği şeklinde yorumlanabilir.  1300-1000 

cm
−1 

aralığında gözlenen bant, C-O gerilimlerini içeren asit, alkol, fenol, eter ve ester 

gibi yapılara aittir. Bu bantın, en yoğun H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonda 

olmak üzere, ZnCl2 ile hazırlanan örnekte de bulunduğu, ancak K2CO3 ile üretilen 

örnekte neredeyse tamamen ortadan kaybolduğu görülmektedir. Bunun sebebinin, 

K2CO3’ın yüksek sıcaklık gerektiren aktivasyon mekanizması olduğu düşünülmektedir. 

Sonuç olarak, çay atığından üç farklı aktivasyon aracı ile üretilen aktif karbonlar, yüzey 

fonksiyonel gruplarının yoğunluklarına göre H3PO4-AC > ZnCl2-AC > K2CO3-AC 

şeklinde sıralanabilir. Bu sıralama, her üç kimyasalın aktivasyon sıcaklığı sıralamasıyla 

da uyum göstermektedir.   
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Şekil 4.39 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile üretilmiş aktif, 

                 karbonların FTIR spektrumları 

 
 
4.2.1.3 SEM analizi 
 
 
Farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanan aktif karbonların yüzey morfolojisi 

SEM analizi ile incelenmiştir. Şekil 4.40’ta örneklerin SEM görüntüleri verilmiştir. Her 

üç aktif karbonun farklı yüzey morfolojisine sahip olduğu dikkat çekmektedir. H3PO4 

başta olmak üzere, ZnCl2 ile hazırlanan örnekler daha düzensiz ve farklı boyutlarda 

oyuklar içeren pürüzlü bir yüzey sergilerken, K2CO3 aktivasyonu ile üretilen örneğin 

yüzeyinde çok daha düzenli, krater tipi oluşumlar dikkat çekmektedir. Bu tür yapıların, 

hammadde ile kimyasal aktivasyon aracı arasındaki reaksiyon sırasında açığa çıkan 

gazların, parçacıkların içinden dış yüzeye çıkması sonucu oluştuğu düşünülmektedir. 
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K2CO3’ın karbonlu madde ile etkileşim mekanizmasının da yüksek sıcaklıkta gaz çıkışı 

ile gerçekleştiği literatürdeki çalışmalardan bilinmektedir (Hayashi vd. 2002) . 

 

 

 

 
 

Şekil 4.40 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile üretilmiş aktif 

                 karbonların SEM görüntüleri 

 

 

4.2.1.4 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanmış aktif  
             karbon elektrotların elektrokimyasal karakterizasyonu 
 

 

Çay atığından farklı aktivasyon aracı ile üretilen aktif karbonlardan hazırlanan 

elektrotların elektrokimyasal analizleri 1 M H2SO4 ortamında gerçekleştirilmiştir. Şekil 

4.41’de elektrotlara ait CV eğrileri, 4.42’de GCD ve 4.43’de impedans analizi sonuçları 

verilmiştir. 
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Şekil 4.41 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanmış aktif karbon  

                 elektrotların CV eğrileri 
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Şekil 4.42 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanmış aktif karbon 

                 elektrotların GCD eğrileri 

 

 

Elektrotların CV eğrileri incelendiğinde, düşük tarama hızlarında (10 mV/s , 50 mV/s) 

her üç malzeme de ideale yakın, tipik elektrokimyasal cift tabaka karakteristiği 

sergilerken, yüksek tarama hızlarında, özellikle, H3PO4 aktivasyonu ile üretilen 

örnekten hazırlanan elektrot ideallikten sapma göstermiştir. K2CO3 aktivasyonu ile 

üretilen aktif karbon elektotun olduğu tarama hızının artması ile akım değerinin hızlıca 

yatışkın koşula ulaştığı görülmektedir. Bu durum, elektrotun ESR değerinin düşük 

olduğunun bir göstergesi olarak ta yorumlanabilir.  

 

 

Elektrotların, GCD eğrilerinde, deşarj prosesinin başlangıcında meydana gelen ohmik 

potansiyel düşmesi ve miktarı, elektrot yüzeyindeki fonksiyonel grupların sebep olduğu 
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kaynaklanmaktadır. İdeal ve tersinir bir süperkapasitör hücresinde GCD eğrilerinin ikiz 

kenar üçgen olması beklenir. Elektrotun yük depolama mekanizmasındaki Faradaik 

etkiler, kendilerini GCD eğrilerde ikizkenar üçgen simetrisinden sapma olarak 

göstermektedir. Her üç elektrotun şarj-deşarj eğrileri incelendiğinde, K2CO3 

aktivasyonu ile üretilen aktif karbon elektrotların, diğer iki elektrota göre daha ideal ve 

tersinir davranış sergilediği görülmektedir.  

 

İmpedans analizi sonucu elde edilen Nyquist eğrileri (Şekil 4.43) incelendiğinde, elde 

edilen eğrilerin CV ve GCD analizi sonuçlarını destekler nitelikte olduğu açıkça 

görülmektedir. İmpedans eğrilerinin yüksek frekans bölgesinde göstermiş olduğu yarım 

dairenin çapı, elektrotun iç direnci ile ilşkilidir. Şekilden de açıkça görüldüğü gibi, 

K2CO3 aktivasyonu ile üretilmiş elektrot, diğer iki elektrota göre önemli ölçüde düşük 

yük transfer direnci sergilemiştir. Ayrıca, eğrinin düşük frekans bölgesindeki 

bölümünün eğimi de oldukça dik olup, bu durum elektrot yüzeyinde yük birikiminin 

hızlı olduğunu ifade etmektedir. H3PO4 aktivasyonu ile üretilen örnek ise, en büyük yük 

transfer direncini sergilemiştir. Aktif karbon yüzeyindeki fonksiyonel grupların tipi ve 

miktarının redoks tepkimelerine yol açarak, elektrotun iç direncini arttırıp, elektrot 

tersinirliğini düşürdüğü bilinmektedir. Tüm bu sonuçlar ışığında, elde edilen 

elektrokimyasal analiz sonuçlarının, aktif karbonların karakterizasyonu için yapılan 

analiz sonuçları ile uyumlu olduğu görülmüştür. Kullanılan aktivasyon araçlarının 

hammadenin aktivasyonu sırasında, farklı mekanizmalarla etki ederek, aktif karbonun 

gözenek boyut dağılımı ve yüzey kimyasını doğrudan etkilediğini ve dolayısıyla 

üretilen örneklerden hazırlanan elektrotların elektrokimyasal performansını da doğrudan 

etkilediği sonucuna varılmıştır. Elektrotların, GCD eğrilerinden okunan deşarj süreleri 

kullanılarak Eşitlik 2.1 yardımıyla hesaplanan spesifik kapasitans değerleri, H3PO4, 

ZnCl2 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon elektrotlar için sırasıyla, 100 F/g, 

132 F/g ve 179 F/g olarak hesaplanmıştır. 
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Şekil 4.43 Çay atığından farklı kimyasal aktivasyon araçları ile hazırlanmış aktif karbon 

                 elektrotların Nyquist eğrileri 

 

 

4.3 Modifiye Aktif Karbon Örneklerinin Elektrot Malzemesi Olarak Kullanımı 
 
 
Çay atığından üretilen orijinal aktif karbona uygulanan farklı yöntemlerle modifiye 

edilmiş  örneklerden süperkapasitör elektrotlarının hazırlanması daldırma yöntemi ile 

gerçekleştirilmiştir. Aşağıda farklı modifikasyon işlemleri ile hazırlanan aktif 

karbonların ve elektrotların karakterizasyonu anlatılmıştır. 
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4.3.1 CO2 aktivasyonu ile modifiye edilen aktif karbonların karakterizasyonu 

 
 
4.3.1.1 Yüzey alanı ve gözenek boyut dağılım analizi 
 
 
Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbon örneği farklı sürelerle 

CO2 aktivasyonu ile üretilen örneklerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 

4.44’te, BET yüzey alanı ve gözenek hacim ve fraksiyonları Çizelge 4.10’da verilmiştir.  
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Şekil 4.44 a. Orijinal  b. c. d CO2 ile sırasıyla 5 dk, 15, dk ve 30 dk farklı sürelerle 

                     aktive edilen örneklerin N2 ads-des izotermleri 
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Çizelge 4.10 Orijinal ve CO2 ile aktive edilen örneklerin yüzey alanları, gözenek hacim 

                    ve fraksiyonları (Yöntem:NLDFT) 

 

Örnek 
SBET, 

 m
2
/g 

Vtotal, 

cm
3
/g 

Vmic, 

cm
3
/g 

Vmic, 

% 

Vmes, 

cm
3
/g 

Vmes, 

% 

       

Orj.AC 1354.68 1.100 0.3188 28.98 0.7812 71.02 

CO2-30 dk 1092.31 0.704 0.3201 45.47 0.3839 54.53 

CO2-15 dk 1155.72 0.729 0.3395 46.69 0.3895 53.31 

CO2-5 dk 1136.13 0.733 0.3294 44.94 0.4036 55.06 

 

 

Adsorpsiyon ve desorpsiyon izotermleri, yüzey alanı ve gözenek hacimleri sonuçları 

birlikte değerlendirildiğinde, H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbona uygulanan                     

CO2 aktivasyonu işleminin açıkça mikro gözenekliliği arttırdığı gözlenmektedir. CO2 ile 

aktive edilmiş örneklerin yüzey alanında orijinal aktif karbona göre bir miktar düşüş 

meydana gelmiştir ki bu beklenen bir sonuçtur. Yüksek sıcaklıkta CO2 ile aktivasyon 

sırasında yüzeyde kontrollü bir yanma meydana gelmekte ve katı yapısındaki uçucu 

bileşenler gazlaşarak uzaklaşmakta bu sırada büyük gözenekler çökerek birleşmekte ve 

gaz çıkışı ile birlikte mikrogözenekler meydana gelmektedir. Ancak, CO2 aktivasyonu 

süresinin, ürünün yüzey özelikleri üzerine çok önemli etkisi yoktur. Literatürde 

oksitleyici gaz aktivasyonu ile üretilen aktif karbonların yüzey özeliklerinin, aktivasyon 

sıcaklığı ve süresi ile büyük ölçüde değiştiği vurgulanmaktadır  (Pandolfo ve 

Hollenkamp 2006). Elde edilen sonuçlar, aktivasyon süresi açısından literatür bilgisini 

desteklememektedir. Bunun, uygulanan aktivasyon süresi aralığının (5-30 dk) oldukça 

dar olmasından kaynaklandığı düşünülmektedir. CO2 aktivasyonu süresinin arttırılması 

ile ürün özeliklerinde önemli ölçüde değişiklik olacağı düşünülmekle birlikte, ürün 

veriminde meydana gelecek büyük düşüş prosesi ekonomik açıdan olumsuz 

etkileyecektir. 
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4.3.1.2 FTIR analizi 
 

 

Şekil 4.45’te CO2 ile aktive edilen örnekler ile orijinal aktif karbonun FTIR 

spektrumları verilmiştir. Orijinal ve CO2 aktivasyonu görmüş örneklerin hepsinde 3000-

3500 cm-
1
 aralığında gözlenen geniş pikler yapıdaki fenolik gruplara (-OH), 1690 cm

-1
 

dalga boyunda görülen pikler, karboksilik gruplara, 1597 cm-
1
 civarında gözlenen pikler 

C=C çift bağına,  1100-1300 cm
-1

’de görülen pikler ise lakton gruplarına aittir. Tüm bu 

piklerin şiddeti orijinal aktif karbonda en fazla iken, CO2 aktivasyonu ile yüzeydeki 

fonksiyonel grupların miktarı önemli oranda azalmıştır. Aktivasyon işlemi, yüksek 

sıcaklıkta gerçekleştirildiğinden bu beklenen bir sonuçtur. Ancak, CO2 aktivasyon 

süresinin değişimi ile yüzey fonksiyonel gruplarının miktarındaki değişim arasında 

anlamlı bir ilişki gözlenmemiştir. Aktivasyon süresinin arttırılmasının, yüzey grupları 

miktarında anlamlı bir değişime yol açabileceği düşünülmektedir (Boehm 1994, Valdes 

vd. 2002). 

 

 

 
 

Şekil 4.45 Orijinal ve CO2 ile aktive edilen örneklerin FTIR spektrumları 
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4.3.1.3 SEM Analizi 

 

 

CO2 aktivasyonunun, orijinal aktif karbonun yüzey morfolojisinde meydana getirdiği 

değişimi gözlemek için, 30 dk. süreyle CO2 ile aktive edilmiş örneğin SEM analizi 

gerçekleştirilmiş ve Şekil 4.46’da orijinal aktif karbonun SEM görüntüsü ile birlikte 

verilmiştir. 

 

 

  

 

Şekil 4.46 Orijinal ve CO2 ile aktive olmuş (30 dk) aktif karbonların SEM görüntüleri 

 
 
4.3.1.4 CO2 ile aktive edilen aktif karbonlardan hazırlanan elektrotların 
            elektrokimyasal karakterizasyonu  
 
 
Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbondan ve CO2 

aktivasyonu ile hazırlanan aktif karbon elektrotların farklı tarama hızlarında alınan 

döngüsel voltametri eğrileri Şekil 4.47’de, galvanostatik charge-discharge eğrileri 

4.48’de, impedans analizi sonucu elde edilen Nyquist eğrileri Şekil 4.49’da verilmiştir. 

 

 

Orijinal AC 30 dk-CO2 akt. 
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Şekil 4.47 a. Orijinal b. c.d. CO2 ile sırasıyla 5 dk, 15, dk ve 30 dk farklı sürelerle 

                     aktive edilen örneklerin CV eğrileri 
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Şekil 4.48 a. Orijinal b. c.d. CO2 ile sırasıyla 5 dk, 15, dk ve 30 dk farklı sürelerle 

                     aktive edilen örneklerin GCD eğrileri 
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Şekil 4.49 Orijinal ve CO2 ile aktive olmuş aktif karbon elektrotların Nyquist eğrileri 

 

 
Orijinal aktif karbondan hazırlanan elektrottan farklı olarak CO2 aktivasyonu görmüş 

örneklerde CV eğrilerinin yüksek tarama hızlarında bile tamamen dikdörtgensel olduğu 

görülmektedir. Bu davranış, yük depolama/boşaltmanın hızlı ve tersinir bir şekilde 

gerçekleştiğini, elektrolit iyonların gözeneklerde rahatça hareket ettiğini göstermektedir      

(Fic vd. 2010, Wang vd. 2013). Ayrıca, CO2 ile aktive edilmiş aktif karbonlarda 

çalışılan potansiyel aralığında aynı tarama hızı için ulaşılan akım yoğunluğu 

değerlerinin, orijinal aktif karbona göre yüksek olduğu açıkça görülmektedir.  

 

Elektrotların gerçek kapasitif performansı, kararlılığı ve tersinirliği hakkında bilgi veren 

GCD eğrileri incelendiğinde (Şekil 4.48), orijinal örnek de dahil olmak üzere her dört 

elektrotun da tamamen tersinir yük depolama mekanizması sergilediği söylenebilir. 

Spesifik kapasitansın hesaplandığı formül gereği (Eşitlik 2.1), diğer parametreler 

sabitken, deşarj süresinin uzun olması, kapasitansın artması anlamına gelmektedir. 

Grafikteki deşarj eğrilerinden okunan süreler, a, b, c ve d ile simgelenen elektrotlar için 

sırasıyla; 73.4, 161.8, 162.9 ve 137.3 s olarak belirlenmiştir. Orijinal aktif karbon, 5, 15 
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ve 30 dk süreyle aktive edilmiş karbonlardan hazırlanan elektrotların spesifik 

kapasitansları sırasıyla, 100 F/g, 120 F/g, 142 F/g ve 117 F/g olarak hesaplanmıştır. En 

yüksek kapasitans, 15 dk süreyle aktive olmuş örneğin elektrotu ile elde edilmiştir.  

 

Elektrotların yüzeyinde gerçekleşen elektrokimyasal olayın mekanizmasını ve direnç 

davranışını aydınlatan impedans analizi sonucu elde edilen Nyquist eğrileri 

incelendiğinde (Şekil 4.49), CO2 aktivasyonu işleminin, elektrot direncini çok büyük 

ölçüde düşürdüğü açıkça görülmektedir. Aktive edilen elektrot için yüksek frekans 

bölgesinde yarım dairenin çapı, oldukça küçüktür. Bu durum, elektrot/elektrolit 

arasındaki temas direncinin küçük olduğunu diğer bir deyişle elektrot iletkenliğin 

yüksek olduğunu göstermektedir. Eğrilerin düşük frekans bölgesindeki reel eksene dik 

bir açı ile artması kapasitif davranışın bir kanıtıdır ve iyonların aktif karbon gözenekleri 

içine hızlı transfer olduğunu gösterir (Nian ve Teng 2002). 

 

Özetle, kimyasal aktivasyon ile üretilen orijinal aktif karbona uygulanan CO2 

aktivasyonu işlemi, elektrokimyasal performansı oldukça olumlu etkilemiştir. 

Elektrokimyasal analiz sonuçları ile FTIR analizi sonuçları birlikte değerlendirildiğinde, 

yüzeyde yük taşınımı tamamen fizikseldir ve fonksiyonel grupların etkisi yok denecek 

kadar azdır. Bu sebeple, aktivasyon işlemi ile ürünün elektrokimyasal performansında 

elde edilen bu gelişmenin tamamen gözenek yapısındaki değişim ile ilgili olduğu 

düşünülmektedir. H3PO4 aktivasyonu ile 450 
o
C

 
 de üretilen aktif karbonun, pürüzlü 

yüzeye sahip, heterojen ve birbiriyle bağlantılı olmayan gözenekleri, yüksek sıcaklıktaki 

CO2 aktivasyonu sayesinde daha düzenli, pürüzsüz ve birbiriyle bağlantılı bir yapı 

kazanarak, elektrolit iyonlarının rahat hareketi için uygun bir yüzey haline gelmiştir. Bu 

sonuçlara ek olarak, en iyi performansın 15 ve 30 dk aktive olan örneklerde elde 

edildiği görülmüştür. 5 dk’lık aktivasyon süresi, iyi elektrokimyasal  performans için 

yeterli olmamıştır. Bu durumda, aktivasyon süresinin arttırılması düşünülebilir, ancak 

daha önce de belirtildiği gibi, sürenin artmasıyla ürün veiminde meydana gelen hızlı 

düşüş prosesi ekonomik açıdan olumsuz etkilemektedir. 
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4.3.2 HNO3 ile modifiye edilen aktif karbonların ve elektrotların 
karakterizasyonu 
 
 

4.3.2.1 Yüzey alanı ve gözenek boyut dağılım analizi 
 
 

Orijinal aktif karbon örneği ve farklı miktarlarda HNO3 ile modifiye edilen örneklerin 

N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 4.50’de, BET yüzey alanı ve gözenek 

hacim ve fraksiyonları Çizelge 4.11’de verilmiştir.  
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Şekil 4.50 a.Orijinal aktif karbon, b.c.d.e sırasıyla farklı miktarlarda  HNO3 ile modifiye edilmiş 

                  örneklerin (NAC5-b, NAC15-c, NAC30-d, NAC60-e) N3 adsorpsiyon/desorpsiyon izotermler 
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Çizelge 4.11 Orijinal aktif karbon ve farklı miktarlarda HNO3 ile modifiye edilmiş  

                     örneklerin yüzey alanları, gözenek hacim ve fraksiyonları 

 

Örnek 
SBET, 

 m
2
/g 

Vtotal, 

cm
3
/g 

Vmic, 

cm
3
/g 

Vmic, 

% 

Vmes, 

cm
3
/g 

Vmes, 

% 

       

Orj.AC 1354 1.100 0.3188 29.98 0.7812 71.02 

NAC5 1060 0.8085 0.2874 35.55 0.5211 64.45 

NAC15 901 0.6368 0.2634 41.36 0.3734 58.64 

NAC30 644 0.4380 0.1955 44.63 0.2425 55.37 

NAC60 524 0.2855 0.1900 66.56 0.0955 33.44 

 

 

Farklı miktarlarda  nitrik asit ile modifiye edilmiş aktif karbonlar da orijinal aktif 

karbon da olduğu gibi hem mezo hem mikro gözenekli yapı içermektedir. Nitrik asit 

derişiminin artmasıyla yüzey alanında ve toplam gözenek hacminde büyük oranda 

düşüş meydana gelmiştir. Bu durum, nitrik asidin, gözenekli yapının kısmi olarak 

bozunmasına sebep olduğunu göstermektedir (Valdes vd. 2002). 

 

 

4.3.2.2 Boehm titrasyonu 
 

 

Çizelge 4.12’de orijinal aktif karbon ile 30 ve 60 ml HNO3 ile modifiye edilen örnekler 

için Boehm titrasyonu sonuçları verilmiştir. Boehm titrasyonu için fazla miktarda (>1 g) 

örnek gerekmesi sebebiyle bütün örneklerin titrasyonu gerçekleştirilememiştir. Nitrik 

asit modifikasyonunun yüzeydeki özellikle karboksilik gruplar olmak üzere, oksijenli 

asidik grupların tümünü arttırdığı açıkça görülmektedir. Diğer yandan, asit miktarının 

artması ile yüzeydeki bazik grupların miktarında azalma gözlenmiştir. Elde edilen 

sonuçlar literatürde oksidasyon kimyasalları ile gerçekleştirilen çalışmaları 

desteklemektedir (Valdes vd. 2002, Gokce ve Aktas 2014). 
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Çizelge 4.12 Orijinal ve HNO3 ile modifiye edilmiş örneklerin yapısındaki asidik ve  

                     bazik gruplar ve miktarları 

 
Örnek Asidik Gruplar, mmol/g AC Bazik Gruplar, mmol/g AC 

Karboksilik Laktonik Fenolik 

Orj. AC 0.025 0.099 0.249 0.406 

NAC30 0.275 0.276 0.299 0.306 

NAC60 0.703 0.743 0.614 0.260 

 

 

4.3.2.2 FTIR analizi 
 

 

Şekil 4.51’de orijinal aktif karbon ve HNO3 ile modifiye edilmiş örneklerin FTIR 

spektrumları verilmiştir. 3300-3600 cm
-1

 absorpsiyon bandı fenol, alkol ve 

adsorplanmış olan su moleküllerinden kaynaklanan hidroksil gruplarını ifade 

etmektedir. HNO3 derişimi arttıkça bu pikin büyüklüğü artmıştır. 1710 cm
-1 

civarındaki 

pik, karboksilik asit ve lakton gruplarında bulunan C=O çift bağının titreşimini ifade 

etmektedir. Bu pikin orijinal örnekte, modifiye olanlara göre oldukça zayıf olduğu 

görülmektedir. Bu sonuç, Boehm titrasyonu sonuçları ile uyum göstermektedir. 1605 

cm
-1

 civarındaki pik kinon gruplarında yer alan C=C titreşimini ifade etmektedir. 1528 

cm
-1 

civarında modifiye örneklerde bulunan pik, asimetrik NO2 gerilimini ifade ederken, 

NAC 30 örneğinde 1375-1410 cm
-1 

aralığında gözlenen pik, karboksil-karbonat ve nitrat 

gruplarına ait olup, NAC 60 örneğinde gözlenmemektedir. 1235 cm
-1

 civarındaki pik ise 

laktonik grupların oluşumundan kaynaklanan C-O geriliminden kaynaklanmaktadır 

(Gokce ve Aktas 2014). 
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Şekil 4.51 a.Orijinal aktif karbon, b. NAC 5, c. NAC 15, d. NAC 30, e. NAC 60 

                 örneklerinin FTIR spektrumları  
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4.3.2.4 SEM analizi 

 
 
Orijinal ve 30 ml HNO3 ile modifiye edilmiş aktif karbon örneklerinin (Orj. AC ve 

NAC30) SEM görüntüleri Şekil 4.52’de verilmiştir. SEM fotoğraflarından HNO3 

modifikasyonunun aktif karbon yüzeyinde korozif bir etki gösterdiği açıkça 

görülmektedir.  

 

 

  

 

Şekil 4.52 a.Orijinal, b. NAC30 aktif karbon örneklerinin SEM görüntüleri 

 

 

4.3.2.5 HNO3 ile modifiye edilmiş aktif karbon elektrotların elektrokimyasal  
            karakterizasyonu 
               
 
Şekil 4.53’de farklı derişimlerde HNO3 ile modifiye edilmiş aktif karbonlardan 

hazırlanan elektrotların CV, 4.54’de galvanostatik GCD ve 4.55’de Nyquist eğrileri 

verilmiştir. 

 

 

 

 

a b 



143 

 

Potansiyel, mV

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

A
k
ım

, 
A

-0.020

-0.015

-0.010

-0.005

0.000

0.005

0.010

0.015

0.020

10 mV/s

50 mV/s

100 mV/s

150 mV/s

Potansiyel, V

-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

A
k
ım

, 
A

 

-0.03

-0.02

-0.01

0.00

0.01

0.02

0.03

10 mV/s

50 mV/s

100 mV/s

150 mV/s

 

Potansiyel, V

-0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

A
k
ım

, 
A

-0.015

-0.010

-0.005

0.000

0.005

0.010

0.015

10 mV/s

50 mV/s

100 mV/s

150 mV/s

Potansiyel, V

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

A
k
ım

, 
A

-0.006

-0.004

-0.002

0.000

0.002

0.004

0.006

10 mV/s

50 mV/s

100 mV/s

150 mV/s

 

Potansiyel, V

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

A
k
ım

, 
A

-0.003

-0.002

-0.001

0.000

0.001

0.002

0.003

10 mV/s

50 mV/s

100 mV/s

150 mV/s

 

 
Şekil 4.53 Orijinal ve HNO3 ile modifiye olmuş aktif karbon elektrotların CV eğrileri 

 

Orj. AC NAC5 

NAC15 NAC30 

NAC60 
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Şekil 4.54 Orijinal ve HNO3 ile modifiye olmuş aktif karbon elektrotların GCD eğrileri 

Orj. AC NAC5 

NAC15 NAC30 

NAC60 

IR  
düşmesi 
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Şekil 4.55 Orijinal ve HNO3 ile modifiye olmuş aktif karbon elektrotların  Nyquist 

                  eğrileri 

 

 

Farklı derişimlerde HNO3 ile modifiye edilmiş aktif karbonlardan hazırlanan 

elektrotların CV eğrileri genel olarak dikdörtgensel davranıştan sapma göstermektedir 

(Şekil 4.53) Bu durum, yüzeydeki fonksiyonel grupların Faradaik redoks 

reaksiyonlarına girerek yük depolama mekanizmasını değiştirmesinden 

kaynaklanmaktadır. Bilindiği gibi EDLC’ler de yük depolama tamamen tersinirdir ve 

yüklerin fiziksel olarak yer değiştirmesi temeline dayanır. Ancak, yük depolama 

mekanizmasına fonksiyonel grupların katılması halinde yüzeyde elektrokimyasal 

reaksiyonlarla (redoks reaksiyonları) da yük depolanarak pseudofaradaik etki meydana 

gelmektedir. Orijinal aktif karbon ve modifiye edilmiş örneklerin CV eğrilerinde sözü 

geçen mekanizmanın farkı açıkça görülmektedir. Yalnızca 5 ml HNO3 ile modifiye 

olmuş aktif karbonda orijinal örnekle hazırlanan elektrotun akım yoğunluğuna göre az 

bir miktar artış gözlenmiştir. HNO3 derişiminin daha da artması ile akım yoğunluğunda 

azalma kaydedilmiştir. 
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Modifiye olmuş örneklerle hazırlanan elektrotların GCD eğrilerinin orijinal aktif 

karbondan farklı olarak simetrik olmadığı, deşarj prosesi sırasında, potansiyelde ‘IR 

düşmesi’ meydana geldiği gözlenmektedir (Şekil 4.54). Bu durum, faradik proseslerin 

eşlik ettiği durumlarda bir miktar normal olmakla beraber, elektrotun normalden yüksek 

iç direncini ifade etmektedir. HNO3 derişiminin artmasıyla, IR kaybı çok daha fazla 

artmaktadır. Spesifik kapasitansın hesaplanmasında kullanılan 2.1 no’lu eşitlik dikkate 

alındığında, bu tür elektrotlar için, formülde yer alan ‘ΔV, deşarj prosesi sırasındaki 

potansiyel farkı’ yerine, toplam potansiyel farkından IR düşmesi değeri çıkarılarak 

yazılmalıdır. 5, 15, 30 ve 60 ml HNO3 ile modifiye olmuş örnekler için IR düşmesi 

değerleri sırasıyla, 30 mV, 60 mV, 152 mV ve 423 mV olarak okunmuştur. Kapasitans 

hesaplanırken, bu değerler dikkate alınmıştır. Orijinal ve 5,15,30,60 ml HNO3 ile 

modifiye edilen aktif karbon elektrotların spesifik kapasitansları sırasıyla, 100 F/g, 125 

F/g, 88 F/g, 49 F/g ve 7 F/g olarak hesaplanmıştır. 

 

Nyquist eğrileri de yukarıdaki sonuçları destekler niteliktedir (Şekil 4.55). Elektrot 

içerisindeki yük transfer direncini ifade eden yarım dairenin büyüklükleri ile, GCD 

eğrileri sonuçları uyum göstermektedir. Sadece 5 ml HNO3 ile modifiye olmuş örneğin 

yük transfer direnci, orijinal aktif karbon elektrotunkinden küçüktür.  

 

Sonuç olarak 5 ml HNO3 ile aktif karbonun yüzey modifikasyonu, elektrokimyasal 

performansı olumlu etkilemiş, en iyi performans bu elektrot ile elde edilmiştir. Ancak 

artan derişimlerde yüzeydeki oksijenli grupların artması sonucu elektrot direncinde 

artışa sebep olarak kapasitif performansta önemli düşüşe yol açmıştır. 

 

 

4.3.3 Gümüş nano parçacıkları ile modifiye edilen aktif karbonların ve 
elektrotların karakterizasyonu 

 
 

Bölüm 3.3.3.5’de anlatıldığı üzere gümüş nanoparçacık modifikasyonu için üç farklı 

başlangıç AgNO3 miktarında çalışılmıştır. Bu bölümde AC-AgNp kompozitlerinin 

karakterizasyonu için gerçekleştirilen çalışmalar ile bu kompozitlerin elektrotlarının 

elektrokimyasal karakterizasyonu anlatılmıştır. 
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4.3.3.1 SEM analizi 

 

 

Şekil 4.56’da 5 mM AgNO3 kullanılarak hazırlanan kompozite ait SEM görüntüleri 

verilmiştir. Görüntüler, gümüş nanoparçacıklarının başarılı bir şekilde aktif karbon 

üzerine çöktürüldüğünü göstermektedir.  

 

 

    
 

 

Şekil 4.56 AC/AgNp kompozitine ait SEM görüntüleri 

 

 
4.3.3.2 Yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımı analizi 

 
 
Orijinal aktif karbon örneği ve farklı derişimlerde Ag nano parçacıkları ile modifiye 

edilen örneklerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 4.57’de, BET yüzey 

alanı ve gözenek hacim ve fraksiyonları Çizelge 4.13’te verilmiştir. 

 

a b 
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Şekil 4.57 Orijinal aktif karbon farklı derişimlerde Ag nano parçacıkları ile modifiye 

                 edilen örneklerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

 

 
Çizelge 4.13 Orijinal aktif karbon ve Ag nano parçacıkları ile modifiye edilen 

                    örneklerin yüzey alanları, gözenek hacim ve fraksiyonları   

 

Örnek 
SBET, 

 m
2
/g 

Vtotal, 

cm
3
/g 

Vmik, 

cm
3
/g 

Vmes, 

cm
3
/g 

Vmic, 

% 

Vmes, 

% 

Orj.AC 1354 1.100 0.3188 0.7812 29.98 71.02 

AgAC- 

5 mM 
200 0.238 0.0306 0.2074 12.86 87.14 

AgAC- 

10 mM 
254 0.280 0.0336 0.2464 12 88 

AgAC- 

20 mM 
248 0.265 0.0419 0.2231 15.8 84.2 

 

Orj. AC 5 mM Ag 

10 mM Ag 20 mM Ag 
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Ag nano parçacıklarının aktif karbon yüzeyine çöktürülmesi ile, yüzey alanı ve toplam 

gözenek hacminde büyük oranda düşüş meydana gelmiştir. Bu sonuçlara göre, Ag nano 

parçacıkların açıkça gözenekleri tıkadığı söylenebilir. 

 

 

4.3.3.3 Gümüş nanoparçacıkları ile modifiye edilmiş aktif karbon elektrotların  
            elektrokimyasal karakterizasyonu 
 
 
Şekil 4.58’de farklı derişimlerde Ag nano parçacıkları ile modifiye edilmiş aktif 

karbonlardan hazırlanan elektrotların döngüsel voltametri eğrileri, Şekil 4.59’da 

Nyquist eğrileri verilmiştir. Ag nano parçacıkları ile modifiye edilmiş örneklerin 

elektrotlarının GCD analizleri sırasında, yüzeye şarj olan yükün, deşarj olmadığı 

gözlenmiş, dolayısıyla analiz gerçekleştirilememiştir. Bu durumun, Ag 

nanoparçacıklarının, elektrot gözeneklerini tıkamasından kaynaklandığı tahmin 

edilmektedir.  
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Şekil 4.58 Orijinal ve Ag nano parçacıkları ile modifiye olmuş aktif karbon elektrotların CV eğrileri 

Orj. AC 5 mM Ag 

10 mM Ag 20 mM Ag 
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Şekil 4.59 Orijinal ve Ag nano parçacıkları ile modifiye olmuş aktif karbon 

                 elektrotlarının  Nyquist eğrileri 

 

 

Orijinal aktif karbon yüzeyine farklı derişimlerde Ag nano parçacıklarının çöktürülmesi 

ile hazırlanan örneklerin elektrotlarının performansı orijinal örneğin gerisinde kalmıştır. 

CV eğrileri idealden büyük sapma göstermiştir. Elektrotlar, 0 – 0.8 V aralığında, yük 

depolama ve boşaltma işlevini yerine getirememiş, GCD analizi eğrileri elde 

edilememiştir. Nyquist eğrilerinde de orijinal örneğe göre oldukça yüksek elektrot 

direnç değerleri tespit edilmiştir. Sonuç olarak, yüzeye Ag nano parçacık çöktürülmesi 

işlemi, süperkapasitör uygulamasının olumlu sonuç vermediği, Ag nanoparçacıkların 

elektrot gözeneklerini tıkayarak, yük depolama mekanizmasında oldukça önemli rol 

oynayan, elektrot yüzey alanını önemli ölçüde düşürdüğü görülmüştür. Çalışma, daha 
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düşük Ag nanoparçacık derişimleri (ör: 1 mM) ile tekrar edilerek, olumlu sonuç 

alınabileceği düşünülmektedir. 

 
 
4.3.4 PANI modifikasyonu ile hazırlanmış aktif karbonların ve elektrotların 
           karakterizasyonu 
 
 
Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbonun polianilin ile yüzey 

modifikasyonu için dört farklı yüzde kütle oranında örnekler hazırlanmıştır. Modifiye 

örnekler, kullanılan polianilinin kütlece yüzdesi belirtilerek simgelenmiştir. Örneklerin 

yüzey özeliklerindeki değişimi inceleyebilmek için saf polianilin sentezi de 

gerçekleştirilmiştir. Sentezlenen polianilin PANI şeklinde gösterilmiştir. Üretilen 

örneklerler süperkapasitör elektrotları hazırlanmıştır. 

 

 

4.3.4.1 BET Yüzey Alanı ve gözenek boyut dağılım analizi 
 

 

AC-PANI10, AC-PANI30, AC-PANI50, AC-PANI70 ve saf PANI örneklerine ait N2 

adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri Şekil 4.60’da verilmiştir. Buna göre, hazırlanan 

kompozit örneklerinin büyük orands mezogözenekli  olduğu görülmekltedir. 

 

Örneklere ait BET yüzey alanı ve gözenek hacmi ve fraksiyonu değerleri Çizelge 

4.14’te verilmiştir.  Görüldüğü gibi PANI içeriğinin artması ile yüzey alanı değerlerinde 

ani bir düşüş gözlenmiştir. Polimerizasyon aktif karbonun tüm yüzeyinde yer alan aktif 

konumlarda gerçekleştiği için işlem sonrası gözeneklerin tıkandığı söylenebilir. AC-

PANI50 ve AC-PANI70 örneklerinin yüzey alanı değerleri, PANI’nınkinden daha 

düşüktür. Bu azalmanın aktif karbon ile PANI arasındaki etkileşimden kaynaklandığı 

düşünülmektedir.  
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Şekil 4.60 PANI ve AC-PANI kompozit örneklerine ait N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

 

 
Çizelge 4.14 Orijinal aktif karbon, PANI ve PANI kompozit örneklerine ait BET yüzey alanları 

                   toplam gözenek hacimleri, mikro- ve mezogözenek hacimleri  

 

Örnek 
SBET, 

m
2
/g 

Vmik, 

cm
3
/g 

Vmez, 

cm
3
/g 

Vtoplam, 

cm
3
/g 

% Vmikro % Vmezo 

Orj. AC 1361 0.3228 0.7912 1.114 28.98 71.02 

AC-PANI10 898 0.1860 0.6410 0.800 23.25 76.75 

AC-PANI30 196 0.0227 0.2243 0.247 9.19 90.81 

AC-PANI50 16 0.0012 0.0258 0.027 4.44 95.56 

AC-PANI70 42 0.0058 0.0822 0.088 6.60 93.40 

PANI 64 0.0108 0.1292 0.140 7.71 92.29 

 

 

% 30 PANI içeren kompozit örneği ile birlikte gözenek hacmi değerlerinde oldukça 

hızlı bir düşüş olduğu belirlenmiştir. Yüzey alanlarında gözlenen düşüş temelde 

gözenek yapısının kaybolmasından kaynaklanmaktadır. Çizelge 4.15’teki sonuçlardan 
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yüzey alanı ve mikrogözenek hacmi değerlerindeki düşüş açıkça görülmektedir. Bu 

sonuçlar göz önünde bulundurulursa mikrogözenekliliğin önemli olduğu aktif karbon 

uygulamalarında, PANI miktarının kompozit ağırlığının % 30’undan az olması tavsiye 

edilebilir.  

 

 

4.3.4.2 FTIR analizi 
 

 

Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbon, PANI ile modifiye 

edilmiş aktif karbon ve PANI örneklerine ait FTIR spektrumları Şekil 4.61’de 

verilmiştir. PANI için elde edilen spektrumda görülen pikler kompozit örnekleri için de 

görülmektedir. PANI içeren tüm örneklerde 3300-3500 cm
-1

 dalga boyu aralığında 

gözlenen geniş pik N-H bağına karşılık gelmektedir.  Örneklerde aktif karbon içeriği 

arttıkça bu pikte azalma gözlenmiştir. PANI için 1630 cm
-1

 dalga boyu civarında 

gözlenen pik kompozit örnekleri için 1580 cm
-1

 civarına kaymıştır ve aromatik yapıdaki 

C=C bağlarından kaynaklanmaktadır. 1580 cm
-1 

ve 1490 cm
-1

 dalga boylarında 

gözlenen bantlar kompozit örnekleri için oldukça önemlidir. Bu pikler polianilin için 

tipik benzenoid ve kinoid yapıdaki C=N esneme bantlarının varlığını göstermektedir. 

1300 cm
-1

’deki pik oluşumu aromatik aminlere ait C-N esnemesinden 

kaynaklanmaktadır. 1120 cm
-1

 ve 810 cm
-1

 dalga boylarındaki pikler ise sırasıyla 

aromatik düzlem içi C-H eğilme ve düzlem dışı C-H eğilme titreşimlerine karşılık 

gelmektedir ( Li vd. 2009, Trchova vd. 2011). 1120 cm
-1

’de görülen pik Quillard vd. 

1994 tarafından ‘elektroniğimsi bant’ olarak tanımlanmıştır ve elektronların 

delokalizasyon derecelerinin bir ölçüsü olarak düşünülmüştür. Bu nedenle PANI’nin 

iletkenliğinin karakteristik piki olarak görülmektedir. 
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Şekil 4.61 a. Orijinal aktif karbon, b.c.d.e.f sırasıyla PANI, AC-PANI10, AC-PANI30,  

               AC-PANI50, AC-PANI70 Aktif karbon-PANI kompozitlerine ait FTIR 
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4.3.4.3 PANI modifikasyonu ile üretilmiş örneklerden hazırlanan süperkapasitör 
            elektrotlarının elektrokimyasal karakterizasyonu 
 
 
PANI moifikasyonu ile üretilen örnekler ile saf PANI’dan hazırlanan süperkapasitör 

elektrotlarının elektrokimyasal karakterizasyonu 1 M H2SO4 elektrolit çözeltisi 

ortamında gerçekleştirilmiştir. Şekil 4.62’de elektrotlara ait CV, 4.63’de GCD ve 

4.64’te impedans analizi sonuçları sunulmuştur. 
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Şekil 4.62 PANI ile modifiye olmuş örneklerden hazırlanan elektrotların CV eğrileri 
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Elektrotların CV eğrilerinde, redoks reaksiyon piklerinin varlığı açıkça görükmektedir. 

Kompozit malzeme içerisindeki PANI miktarı arttıkça, voltametrik akımda artış 

meydana gelmektedir. Bunun sebebi, PANI’nın redoks reaksiyonları sonucu oluşan 

akımın elektrotun yük depolama mekanizmasına yaptığı katkıdır. Eğrilerde pozitif ve 

negatif akım değerlerindeki piklerin, yaklaşık olarak eşit olması PANI’nın verdiği 

redoks reaksiyonlarının elektrokimyasal olarak yüksek tersinirlik gösterdiği anlamına 

gelmektedir (Park ve Park 2002, Wang vd. 2008a). 

 

GCD eğrilerine göre, PANI miktarının artması ile elektrotun şarj-deşarj süresinin 

önemli oranda arttığı söylenebilir. AC-PANI10, AC-PANI30, AC-PANI50, AC-

PANI70 ve PANI örneklerinin 1.5 mA/cm
2
 akım yoğunluğunda gerçekleştirilen GCD 

analizleri verilerinden hesaplanan spesifik kapasitans değerleri sırasıyla, 140 F/g, 184 

F/g, 228 F, 209 F/g ve 140 F/g’dır. En yüksek spesifik kapasitans, kütlece % 50 

oranında PANI içeren AC-PANI kompozit elektrotu ile elde edilmiştir.  

 

İmpedans analizi sonuçları incelendiğinde, kompozit malzeme içerisindeki PANI oranı 

arttıkça, hem elektrolit direnci hem de elektrotun toplam temas direncinin önemli 

oranda arttığı görülmektedir. PANI oranının artması ile elektrot iletkenliği de 

arttığından, bu beklenen bir sonuçtur.  

 

Üretilen aktif karbon ve PANI ile hazırlanan kompozit elektrotların spesifik 

kapasitansları, literatürdeki benzer AC-PANI kompozit elektrotlarının performanslarına 

benzerlik göstermekte ve umut vaadetmektedir (Wang vd. 2008a). Ancak, kesin bir 

değerlendirme yapabilmek için, elektrotların uzun dönem ve kapasitans kararlılıkları 

açısından daha detaylı analizlerin yapılması gerekmektedir.  
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Şekil 4.63 PANI ile modifiye olmuş örneklerden hazırlanan elektrotların GCD eğrileri 
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Şekil 4.64 PANI ile modifiye olmuş örneklerden hazırlanan elektrotların Nyquist eğrileri 
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4.3.5 Parçacık boyutu küçültülmüş aktif karbonun ve elektrotunun 
karakterizasyonu 

 
 
4.3.5.1 Yüzey alanı ve gözenek boyut dağılım analizi 

 
 

CO2 gazı ile 15 dk. aktive edilen aktif karbon ile aynı örneğin pulvarizatörde öğütülmesi 

ile elde edilen örneklerin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermi verilerinden BET yüzey 

alanı ve gözenek hacim ve fraksiyonları Çizelge  4.15’ta verilmiştir. 

 

Çizelge 4.15 CO2-15 dk ve öğütülmüş örneklerin yüzey alanı, gözenek hacim ve fraksiyonları 

 

Örnek 
SBET, 

m
2
/g 

Vtotal, 

cm
3
/g 

Vmic, 

cm
3
/g 

Vmic, 

% 

Vmes, 

cm
3
/g 

Vmes, 

% 

       

CO2-15 dk 1155.72 0.729 0.3395 46.69 0.3895 53.31 

Öğütülmüş 917.75 0.587 0.2623 44.68 0.3247 55.32 

 
 
Bilyeli bir pulvarizatörde 5 h süreyle gerçekleştirilen öğütme işlemi, aynı örneğin yüzey 

alanında yaklaşık % 20 oranında azalmaya neden olmuştur. Ayrıca, öğütülmüş örneğin 

parçacıklarının işlem sonrası aglomere olduğu gözlenmiştir. Toplam gözenek hacminde 

meydana gelen azalma ile beraber yüzey alanında meydana gelen bu düşüş, öğütme 

işlemi sırasında gözenekli yapının zarar görmesinden ve/veya parçacıkların aglomere 

olasından kaynaklanmaktadır. 

 
 
4.3.5.2 Parçacık boyutu küçültülmüş aktif karbon elektrotun elektrokimyasal 
           karakterizasyonu                                  
 
 
Şekil 4.65’te CO2-15 dk örneği ile aynı örneğin öğütülmüş hali ile hazırlanan 

elektrotların döngüsel voltametri eğrileri, Şekil 4.66’da galvanostatik charge-discharge 

eğrileri ve Şekil 4.67’de Nyquist eğrileri verilmiştir. 
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Şekil 4.65 a. CO2-15 dk,  b.  öğütülmüş CO2-15 dk örneğinden hazırlanan elektrotların farklı tarama 

                 hızlarındaki döngüsel voltametri eğrileri  
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Şekil 4.66 a.CO2-15 dk,  b.öğütülmüş CO2-15 dk örneğinden hazırlanan elektrotların 

                 charge-discharge eğrileri 

 

 

CV eğrileri incelendiğinde, öğütme işlemi sonrasında elektrotun akım yoğunluğu 

değerinde bir miktar düşme ve özellikle yüksek tarama hızlarında ideal dikdörtgensel 

şekilde sapma dikkat çekmektedir.  

 

GCD eğrileri, her iki örnekte de lineer ve simetriktir. Ancak, öğütme işlemi öncesi 

162.9 s olan deşarj süresi öğütme sonrası 77.5 s değerine düşmüştür. Bu da yüzeyde 

depolanan yük miktarındaki azalmayı ifade etmektedir. Eşitlik 2.1 yardımıyla 

a b 

a b 
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hesaplanan kapasitans değerleri, öğülmemiş ve öğütülmüş örneğin elektrotları için 

sırasıyla, 142 F/g ve 95 F/g’dır. 
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Şekil 4.67 a. CO2-15 dk, b. öğütülmüş CO2-15 dk örneğinden hazırlanan elektrotların Nyquist eğrileri 

 

 

Nyquist eğrisi incelendiğinde ise, öğütme işlemi sonrasında yük transfer direncindeki 

artış dikkat çekmektedir. Sonuç olarak, parçacık boyut dağılım aralığını küçülterek daha 

homojen elektrotlar hazırlayabilmek amacıyla uygulanan öğütme işlemi, yüzey alanında 

düşüşe sebep olduğundan elektrokimyasal performan açısından beklenen gelişmeyi 

sağlamamıştır. Ayrıca, elektrot impedansındaki artışın, küçülen aktif karbon 

parçacıklarının elektrostatik kuvvetlerle birbirlerine yapışarak aglomere olması ve 

elektrotun iç direncinde artışa sebep olmasından kaynaklandığı düşünmektedir. 

Kullanılan öğütme yöntemi/sistemi ve/veya öğütme süresinin, toz haldeki aktif karbon 

örnekleri için uygun olmadığı, farklı tekniklerle öğütme ve öğütme süresini değiştirerek 

işlemin tekrarlanmasının olumlu sonuç verebileceği düşünülmektedir. 
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4.4 Püskürtme Yöntemi ile Elektrot Hazırlama  
 
 

Bu bölümde anlatılan çalışmalar, tez çalışmasının son bir yılı içinde Manchester 

Üniversitesi Kimya Mühendisliği Bölümü’nde gerçekleştirilmiştir. Çalışmanın önceki 

bölümlerinde sırasıyla, kalıp, damlatma ve daldırma teknikleriyle hazırlanan 

elektrotların mekanik dayanımlarının düşük olması, elektrot homojenliğinde karşılaşılan 

problemler ve elektrotların spesifik kapasitanslarının literatürdeki biyokütle temelli 

elektrotlardan düşük olması sebebiyle elektrot hazırlama tekniğinin değiştirilmesine 

karar verilmiştir.  

 

Püskürtme ile kaplama yöntemi, homojen elektrotlar hazırlamak için, kullanılan bir 

yöntemdir. Birlikte çalışılan araştırma grubunun araştırmaları yakıt hücresi konusunda 

olup, bu tez çalışması kapsamında araştırma grubunun yalnızca püskürtme yöntemi ile 

ilgili laboratuvar imkanları ve bilgi birikiminden faydalanılmıştır. 

 

Bu kapsamda, öncelikle, püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotlar, bir önceki 

elektrot hazırlama yöntemi (daldırma yöntemi) ile karşılaştırılmış, elektrotların spesifik 

kapasitanslarında önemli artış elde edilmiştir. Bu gelişmenin ardından, çalışmanın bu 

bölümüne kadar gerçekleştirilen deneylerin bir kısmı, püskürtme yöntemi ile tekrar 

edilmiş ayrıca ilave deneyler de gerçekleştirilmiştir. Elektrotların karakterizasyonu 

Autolab PGSTAT 3000 marka potasiyonstat ile yapılmıştır. Aşağıda çalışmaların 

detayları verilmiştir.  

 
 
4.4.1 Püskürtme ve daldırma yöntemleri ile hazırlanan elektrotların 
         performanslarının karşılaştırılması  
 
 

Püskürtme ve daldırma yöntemleri ile hazırlanan elektrotların performanslarının 

karşılaştırılması amacıyla gerçekleştirilen bu çalışmada, çay atığından üretilen orijinal 

aktif karbon kullanılmıştır. Bu amaçla, iki ayrı yöntem ile süperkapasitör elektrotları 

hazırlanmıştır. Şekil 4.68’de hazırlanan elektrotlar görülmektedir. Şekilde, püskürtme 

yöntemiyle hazırlanan elektorotun daha homojen bir yüzeye sahip olduğu açıkça 

görülmektedir Ayrıca, püskürtme ile hazırlanan elektrotun mekanik dayanımının, 
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daldırma ile hazırlanan elektrottan çok daha iyi olduğu gözlenmiştir. Bunun sebebinin, 

püskürtme işleminin, polimerik bağlayıcının, elektrot yüzeyinde daha homojen 

dağılmasını sağlaması olduğu düşünülmektedir. 

 

 

 

 

Şekil 4.68 Daldırma (sol) ve püskürtme (sağ) yöntemi  ile hazırlanan elektrotlar 

 

 

Hazırlanan elektrotların döngüsel voltametri, GCD ve impedans eğrileri sırasıyla Şekil 

4.69-4.71’de verilmiştir. Analizlerde 1 M H2SO4 sulu elekrolit çözeltisi kullanılmıştır. 

 

Döngüsel voltametri eğrilerinden görüldüğü gibi, bütün tarama hızlarında, püskürtme 

yöntemiyle hazırlanan elektrotların akım yoğunlukları, daldırma yöntemiyle hazırlanan 

elektrotlarla elde edilen akım değerlerinden oldukça yüksektir. Püskürtme yöntemiyle 

hazırlanan elektrotların CV eğrileri, yüksek tarama hızlarında bile simetrik ve 

dikdörtgensel şekil sergilemektedir. Bu davranış, elektrotun gözeneklerindeki hızlı iyon 

difüzyonunu, etkin yük taşınımını, düşük temas direncini ve değişen potansiyelde 

elektriksel çift tabaka oluşumunun kolayca yeniden gerçekleştiğini ifade etmektedir. 

Diğer yandan, daldırma yöntemi ile hazırlanmış elektrot, yalnızca düşük tarama 

hızlarında ideale yakın davranış sergilemiştir. Ancak yüksek tarama hızlarında (150 

mV/s ve 250 mV/s) dikdörgensel şekilden önemli sapma göstermektedir. Bunun 
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sebebinin, yüksek tarama hızlarında, elektrotun ESR değerinin artması sonucu, 

gözeneklerde yük taşınımının yavaşlaması olduğu düşünülmektedir.  

 

Şekil 4.70’te görüldüğü gibi, her iki yöntemle hazırlanan elektrotların GCD eğrileri, 

neredeyse simetriktir. Ancak, püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotun şarj-deşarj 

süresi, daldırma ile hazırlanan elektrottan önemli ölçüde büyüktür. Bu durum, 

püskürtme ile hazırlanan elektrotların yüzeylerinde, daldırma ile hazırlanana göre çok 

daha fazla elektrolit iyonu depolanabildiğini göstermektedir. Püskürtme ve daldırma 

yöntemiyle hazırlanan elektrotların spesifik kapasitans değerleri sırasıyla, 181 F/g ve 

100 F/g olarak hesaplanmıştır.  

 

Şekil 4.71’de görüldüğü gibi, püskürtme ile hazırlanan elektrotların Nyquist eğrilerinde 

bulunan yarım dairenin çapı, daldırma yöntemi ile hazırlanan elektrottan çok daha 

küçüktür. Buna göre, püskürtme yöntemiyle hazırlanan elektrotlarda çok daha küçük iç 

direnç sergiledikleri söylenebilir. Yani bu elektrotta, elektrolit iyonlarının, elektrot 

gözenekleri içindeki hareketi daha rahat gerçekleşmektedir. Düşük frekans bölgesinde 

gözlenen doğrunun eğiminin 90
0
’ye yakın olması, ideal kapasitif performansın bir 

göstergesidir. Püskürtme yöntemiyle hazırlanan elektrotta bu doğrunun eğiminin çok 

daha yüksek olduğu gözlenmektedir. 

 

İki farklı yöntemle hazırlanmış elektrotlar için, CV, GCD ve impedans analizi sonuçları 

birbirleriyle uyumludur. Aynı aktif karbon kullanılarak püskürtme yöntemi ile 

hazırlanan elektrotlar, çok daha iyi elektrokimyasal performans göstermiştir. Bu 

durumun, püskürtme yöntemi ile daha homojen elektrot yüzeyi elde edilmiş olmasında 

kaynaklandığı düşünülmektedir. 
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Şekil 4.69 Daldırma ve püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların CV eğrileri 

 

 

 

 

Şekil 4.70 Daldırma ve püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların GCD eğrileri 
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Şekil 4.71 Daldırma ve püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların Nyquist eğrileri 

 

 

4.4.2 Elektrot kalınlığının elektrot performansına etkisi  
 

 

Elektrot kalınlığı, elektrotun direnç özeliklerini etkileyen parametrelerden biridir. 

Elektrot kalınlığının elektrot performası üzerine etkisini belirlemek amacıyla, orijinal 

aktif karbon örneği kullanılarak, püskürtme yöntemiyle üç farklı kalınlıkta (32, 58, ve 

111 µm) elektrotlar hazırlanmıştır. 32 µm’un altındaki ve 111 µm’un üzerindeki 

kalınlıklarda elektrotun mekanik dayanımında problemler gözlenmiş, bu nedenle bu 

aralıkta elektrotlar hazırlanmıştır.  

 

Şekil 4.72 - 4.74’te sırasıyla hazırlanan elektrotların CV, GCD ve impedans eğrileri 

verilmiştir. Analiz sonuçları değerlendirildiğinde, en ince elektrotun (32 µm), daha 

düşük iç dirençli ve daha tersinir elektrokimyasal performans sergilediği söylenebilir. 

Şekil 4.73’te verilen GCD eğrilerine bakıldığında, elektrot kalınlığı arttıkça şarj-deşarj 

süresinde artış olduğu görülmektedir. Elektrot kalınlığının artması ile birlikte, elektrot 
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yüzeyindeki aktif madde miktarı da arttığından yüzeyde daha fazla yük depolanması 

beklenen bir durumdur. Ancak, elektrotun deşarj süresi ile beraber kütlesi de arttığından 

Eşitlik 2.1 gereği spesifik kapasitansında artış beklenmemektedir. Buna ek olarak, GCD 

eğrilerindeki IR düşmesinin elektrot kalınlığı ile birlikte arttığı da gözlenmektedir. Bu 

durum, Şekil 4.74’teki Nyquist eğrilerinde de açıkça görülmektedir. En düşük direnç ve 

en yüksek spesifik kapasitans değerine 32 µm kalınlığındaki elektrot (181 F/g), ile 

ulaşılmıştır. 
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Şekil 4.72 Farklı kalınlıklardaki elektrotların CV eğrileri 
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Şekil 4.73 Farklı kalınlıklardaki elektrotların GCD eğrileri 

 

 

 

 

Şekil 4.74 Farklı kalınlıklardaki elektrotların Nyquist eğrileri 
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4.4.3 Ultrasonik karıştırma işleminin elektrot performansına etkisi 

 

 

Elektrot malzemesi olarak kullanılan aktif karbon örnekleri ve iletkenlik arttırıcı karbon 

siyahının parçacık boyutlarının birbirinden farklı olması, bağlayıcı eklenmesi ile beraber 

karışımın viskozitesindeki artış gibi sebeplerle, mekanik karıştırma işlemi, elektrot 

karışımının homojenliğini sağlamak için yeterli olmamaktadır. Elektrot karışımının 

homojenliği, süperkapasitörün performansını doğrudan etkilemektedir. Bu problemi 

ortadan kaldırmak için, hazırlanan karışım mekanik karıştırma yerine ultrasonik bir 

karıştırıcı kullanılarak homojen hale getirilmiştir. Ancak, ultrasonik etkinin aktif 

karbonun gözeneklerine zarar verebildiği bilinmektedir  (Yu vd. 2006). Ultrasonik 

karıştırma işleminin elektrot performansı üzerinde herhangi olumsuz bir etkisi olup 

olmadığını tespit etmek amacıyla orijinal aktif karbon kullanılarak iki ayrı elektrot 

karışımı hazırlanmıştır. Bu karışımlardan biri, 3 dk, diğeri ise 30 dk süreyle ultrasonik 

karıştırma işlemine tabi tutulmuştur. Karıştırma süresi 3 dk. dan az olduğunda, toz 

haldeki karbon malzemenin bağlayıcı çözeltisi içinde tamamen dağılmadığı 

gözlenmiştir. Bu nedenle 3 dk. minimum karıştırma süresi olarak belirlenmiştir.  

 

Her iki karışım kullanılarak hazırlanan elektrotların elektrokimyasal analizleri 

gerçekleştirilmiş, Şekil 4.75- 4.77’de sırasıyla CV, GCD, impedans eğrileri verilmiştir.  

 

CV eğrileri incelendiğinde, ultrasonik karıştırma işleminin süresinin artmasıyla, 

eğrilerin bir miktar ideallikten sapmaya başladığı görülmektedir. GCD ve impedans 

eğrilerinden de açıkça görüldüğü gibi, 30 dk. süreyle ultrasonikasyona tabi tutulan 

elektrotun iç direncinde artış meydana gelmiştir. Sonuç olarak, karıştırma işlemi 

süresinin artması, beklendiği gibi elektrot malzemesi üzerinde olumsuz etki yaratarak, 

elektrot performansını düşürmüştür. 3 ve 30 dk. süreyle karıştırılan elektrot 

karışımlarından hazırlanan elektrotların spesifik kapasitansları sırasıyla, 181 F/g ve 120 

F/g olarak hesaplanmıştır. 
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Şekil 4.75 3 dk ve 30 dk süreyle ultrasonik karıştırma işlemine tabi tutulan elektrot 

                 karışımlarında hazırlanan elektrotların CV eğrileri   

 

 

 
 

Şekil 4.76 3 dk ve 30 dk süreyle ultrasonic karıştırma işlemine tabi tutulan elektrot 

                 karışımlarında hazırlanan elektrotların GCD eğrileri 
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Şekil 4.77 3 dk ve 30 dk süreyle ultrasonic karıştırma işlemine tabi tutulan elektrot 

                  karışımlarında hazırlanan elektrotların Nyquist eğrileri 

 

 

4.4.4 Bağlayıcı tipinin elektrot performansına etkisi 
 

 

Bağlayıcı tipinin elektrot performasına etkisi daldırma yönteminin kullanıldığı Bölüm 

4.1.10 daki çalışmada incelenmişti. Bu bölümde ise, farklı bağlayıcılar kullanılarak 

püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların mekanik dayanımları ve elektrokimyasal 

performanslarını karşılaştırmak amaçlanmıştır. Bu amaçla, orijinal aktif karbon örneği 

kullanılarak PVdF, PTFE ve CMC bağlayıcıları ile üç farklı elektrot hazırlanmış ve 

elektrotların karakterizasyonu gerçekleştirilmiştir. 

 

Elektrotların CV, GCD ve impedans eğrileri sırasıyla Şekil 4.78- 4.80’de verilmiştir. 

Analiz sonuçlarından da açıkça görüldüğü gibi, PVdF ve PTFE ile hazırlanan 

elektrotlar, oldukça benzer elektrokimyasal performans gösterirken, CMC ile hazırlanan 

elektrotun  direncinde diğer elektrotlara göre çok büyük artış gözlenmiş ve dolayısıyla 
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elektrokimyasal performansı düşmüştür. PVdF, PTFE ve CMC ile hazırlanan 

elektrotların spesifik kapasitansları sırasıyla 181 F/g, 197 F/g ve 46 F/g olarak 

hesaplanmıştır. En yüksek spesifik kapasitans ve en düşük ESR değerinin PTFE ile 

hazırlanan elektrotta elde edilmesine karşın. PTFE ile hazırlanan elektrotun mekanik 

dayanımında problemler olduğu gözlenmiştir. Bu durumun, PTFE‘nin çözücüsünün su 

olmasından kaynaklandığı düşünülmektedir. Elektrokimyasal analizlerin 

gerçekleştirildiği elektrolit çözeltisinin de sulu olması sebebiyle, hazırlanan elektrotlar, 

elektrolit ortamında dağılabilmektedir. Bu problemi ortadan kaldırmak için, PTFE ve 

CMC bağlayıcılarını çözmek için su yerine isopropanol kullanılmıştır. Elektrot 

hazırlamada püskürtme yönteminin ve bağlayıcı çözücüsü olarak isopropanol 

kullanılması elektrotların mekanik dayanımını önemli ölçüde arttırmış olsa da PTFE ve 

CMC ile hazırlanan elektrotların mekanik dayanımlarındaki problemlerin devam ettiği 

gözlenmiştir. Bu nedenle, üretilen aktif karbon örnekleriyle süperkapasitör elektrotları 

hazırlamak için kullanılacak en uygun bağlayıcının PVdF olduğuna karar verilmiştir. 
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Şekil 4.78 Farklı bağlayıcılar kullanılarak püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların CV eğrileri 
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Şekil 4.79 Farklı bağlayıcılar kullanılarak püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların GCD eğrileri  
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Şekil 4.80 Farklı bağlayıcılar kullanılarak püskürtme yöntemi ile hazırlanan elektrotların Nyquist eğrileri  

 



174 

 

4.4.5 Elektrolit tipinin elektrot performansına etkisi 
 

 

Bu çalışmada orijinal aktif karbondan hazırlanan özdeş elektrotlar, üç farklı sulu 

elektrolit ortamında aynı koşullarda analizlenmiştir. Çalışmada organik elektrolitler 

kullanılmamıştır, bunun nedeni daha önce yapılan çalışmalarda hazırlanan aktif karbon 

elektrotların organik elektrolit ortamında elektrokimyasal performans gösterememiş 

olmasıdır (Bkz. Bölüm 4.1.7) 

 

Elektrotların elektrokimyasal karakterizasyonları için asidik, nötral ve bazik olmak 

üzere üç farklı elektrolit kullanılmıştır. Kullanılan elektrolit çözeltileri, 1 M H2SO4, 1M 

NaSO4 ve 6 M KOH’dir.  Elektrolitlerin derişimleri literatürdeki çalışmalar 

doğrultusunda seçilmiştir.  

 

Şekil 4.81-4.83’te elektrotların üç farklı sulu elektorit ortamında CV, GCD ve impedans 

analizi sonuçları verilmiştir. Buna göre, 1 M Na2SO4 elektrolit ortamında elde edilen 

CV eğrilerinde idaellikten sapma daha belirgin olup, Nyquist eğrilerindende açıkça bu 

elektrotun iç direncinin diğerlerinden çok daha büyük olduğu görülmektedir. Sonuç 

olarak, hazırlanan aktif karbon elektrotların, Na2SO4 elektrolit ortamında ideal, tersinir 

bir süperkapasitör davranışı sergilemediği söylenebilir. H2SO4 ve KOH ortamında 

analizlenen elektrotlar, benzer direnç özelikleri sergilerken, CV eğrilerindeki akım 

değerleri ve GCD eğrilerindeki deşarj süreleri göze alındığında, elektrotların H2SO4 

ortamında daha fazla yük depoladığı gözlenmektedir. Bunun sebebinin, aktif karbon 

elektrotların H2SO4 elektrolit çözeltisi ile ıslanabilirliğinin Na2SO4 ve KOH’e göre daha 

yüksek olmasından kaynaklanabileceği düşünülmektedir. Elektrot ıslanabilirliği 

kavramı doğrudan elektrot malzemesinin yüzey kimyası ile ilişkilidir ve orijinal aktif 

karbonun yüzey kimyası Bölüm 4.4.6’da detaylı olarak incelenmiştir.  

 

1 M H2SO4, 1 M Na2SO4 ve 6 M KOH ortamında analizlenen elektrotların spesifik 

kapasitansları sırasıyla, 181 F/g  93 F/g ve 122 F/g olarak hesaplanmıştır. 
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Şekil 4.81 Orijinal aktif karbon elektrotlarının farklı sulu elektrolit ortamındaki CV eğrileri 
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Şekil 4.82 Orijinal aktif karbon elektrotlarının farklı sulu elektrolit ortamındaki GCD eğrileri 
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Şekil 4.83 Orijinal aktif karbon elektrotlarının farklı sulu elektrolit ortamındaki Nyquist eğrileri 
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4.4.6 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon 
         elektrotların performanslarının karşılaştırılması 
 

 

Bölüm 4.2.1’de farklı aktivasyon araçları ile üretilen çay atığı temelli aktif karbonlardan 

daldırma yöntemi ile hazırlanan elektrotların performansları karşılaştırılmış ve farklı 

gözenek boyut dağılımına sahip aktif karbonların oldukça farklı performans 

sergiledikleri belirlenmişti. Bu çalışmada ise, özellikle mikro ve mezo gözeneklikleri 

birbirinden oldukça farklı olan (Bkz. Çizelge 4.10), H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile 

üretilen iki aktif karbon kullanılarak elektrotlar bu kez püskürtme yöntemi ile 

hazırlanmış ve 1 M H2SO4 elektrolit çözeltisinde analizlenmiştir. Bölüm 2.5.1’de 

detaylı olarak bahsedildiği gibi, süperkapasitör araştırmaları son yıllarda gözenek boyut 

dağılımının elektrokimyasal performans üzerine etkisi konusuna yoğunlaşmıştır.  

Özellikle mikrogözeneklerde meydana gelen elektrokimyasal prosesler ve bunların yük 

depolama mekanizmasına olan katkısı, bu gözeneklerin elektronik olarak kompleks 

yapıları sebebiyle henüz netlik kazanmamıştır (Hall vd. 2000). Bu çalışmada, iki farklı 

kimyasal aktivasyon aracının aktif karbonun özellikle gözenek yapısı ve yüzey kimyası 

üzerine etkisi araştırılarak, bu etkilerin elektrokimyasal performansta nasıl 

değişikliklere sebep olduğunu belirlemek amaçlanmıştır. Çalışmada kullanılan iki aktif 

karbon örneğinin karakterizasyonu için yapılan analizlerden yüzey alanı ve gözenek 

boyut dağılımı, FTIR ve SEM sonuçları Bölüm 4.2.1’de verilmiştir. Bu bölümde ise 

aktif karbonların Raman ve XPS analiz sonuçları ile, elektrotların elektrokimyasal 

karakterizasyonları açıklanmıştır. Analiz sonuçlarında H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile 

hazırlanan örnekler için sırasıyla, AC-H ve AC-K kısaltması kullanılmıştır. 

 

 
4.4.6.1 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonların  
            Raman ve XPS analizleri 
 

 

Şekil 4.84’ta AC-H ve AC-K örneklerinin Raman spektrumları verilmiştir. Raman 

spektrumlarında 1580 cm
−1

 (G bandı) ve 1320 cm
−1

 (D bandı) dalga boylarında iki geniş 

bant gözlenmektedir. Bunlardan ilki, grafen tabakalarındaki sp
2 

konfigürasyonunda 

bulunan C-C bağ titreşimlerini, diğeri ise amorf yapıdaki karbon varlığını ifade 

etmektedir. Karbon malzemenin grafitleşme derecesi, D bandı şiddetinin G bandı 

şiddetine oranı ile ifade edilmektedir. Bu orandaki artış, aktivasyon prosesi boyunca, 
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yapıda oksijenli grupların uzaklaşarak, grafitik yapının (sp
2
 karbon) yeniden 

düzenlendiğini ifade etmektedir ID/IG oranı, AC-H ve AC-K için Şekil 4.84’tan 

sırasıyla 0.85±0.01 ve 1.16±0.04’dir. Bu sonuçlar, AC-H’nin AC-K’ya göre daha 

grafitik yapıda olduğuna, daha az amorf karbon ve daha fazla oksijenli grup içerdiğine 

işaret etmektedir (Gao vd. 2015). 

 

 

 

 
Şekil 4.84 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonların Raman spekturumları  

 

 

Karbon yapısında bulunabilecek oksijenli grupları, asidik ve bazik karakterli oluşlarına 

göre iki grup altında toplamak mümkündür. Asidik oksijenli gruplar, karboksil, lakton, 

fenol ve laktol, bazik oksijenli gruplar ise, ketonlar, kinon ve karbonillerdir. Asidik 

oksijenli gruplar, OH
-
 iyonu içeren bazik elektrolit çözeltileri ile, bazik oksijenli gruplar 

ise H
+
 iyonu içeren asidik elektrolit çözeltisi ile etkileşerek Faradaik redoks 

tepkimelerine yol açabilmektedir (Oh vd. 2014).     

 

Şekil 4.85’te AC-H ve AC-K örnekleri için XPS O1s spektrumları verilmiştir.                    

O1s spektrumu genel olarak, karbonil, karboksil, hidroksil, eter, kimyasal olarak 

absorplanmış su ve su içinde bulunan oksijen moleküller hakkında bilgi vermektedir. 

530.39 eV enerji seviyesindeki pik, kinon ve metal oksit yapısındaki oksijenli gruplara, 

Raman şifti, cm-1 
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531.4 eV ve 532.48 eV değerlerindeki pikler, karboksilik (O=C-OH)  ve karbonil 

(C=O). yapısındaki gruplara aittir . 533.08 eV ve 533.62 eV’daki pikler, fenol ve eterler 

gibi, aromatik yapıdaki karbonda tek bağlı oksijeni temsil etmektedir. 534.42 ve 535.23 

eV aralığındaki pikler, H2O ve/veya C-OH içindeki kimyasal olarak absorplanmış 

oksijeni göstermektedir  (Oh vd. 2014, Arrigo vd. 2010). Spektrumlardan da görüldüğü 

gibi, AC-H ve AC-K birbirlerinden farklı oksijenli gruplar (özellikle karboksilik) 

içermektedir. 
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Şekil 4.85 AC-H ve AC-K aktif karbon örneklerinin XPS (O 1s) spektrumları 

 

 

 

1000

2000

3000

4000

5000

526528530532534536538540542544

In
te

n
si

ty
, 

a.
u

. 

Binding energy, eV 

532.48 

535.23 

530.4 

533.62 

535.23 

AC-H 

2000

3000

4000

5000

6000

7000

8000

526528530532534536538540542544

In
te

n
si

ty
, 

a.
u

. 

Binding energy, eV 

533.08 

534.42 

531.37 
AC-K 

Bağlanma enerjisi, eV 

Bağlanma enerjisi, eV 

İn
te

n
s

it
e

 
İn

te
n

s
it

e
 



181 

 

4.4.6.2 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon  
 elektrotların elektrokimyasal karakterizasyonu 
 

 
Hazırlanan elektrotların elektrokimyasal analizleri için 1 M H2SO4 sulu elektroliti 

kullanılmıştır. Diğer analiz koşulları önceki elektrot analizleri ile benzerdir. Ancak, bu 

elektrotlara bazı ek analizler uygulanmıştır. Bu amaçla, GCD analizi tek döngü yerine 

400 döngü olarak gerçekleştirilmiş ve elektrotların uzun dönem kararlılıkları test 

edilmiştir. Bu analizde, diğer elektrotlarda olduğu gibi 1.5 mA/cm
2
 sabit akım 

yoğunluğunda çalışılmıştır. Buna ek olarak, elektrotların GCD analizleri, farklı akım 

yoğunluğu değerlerinde (1.5, 2.5, 5.0 ve 7.5 mA/cm
2
) tekrar edilerek, elektrotların artan 

akım yoğunluğuna karşı spesifik kapasitanslarının kararlılıkları test edilmiştir. İdeal 

tersinir ve kararlı bir süperkapasitör elektrotta, akım yoğunluğunun artması ile spesifik 

kapasitansta önemli bir düşme olmaması, elektrotların kapasitans kararlılıkları ile ilgili 

bilgi verir. 

 

Şekil 4.86’da elektrotlara ait CV, 4.87’de GCD, 4.88’de akım yoğunluğuna karşı 

spesifik kapasitansın değişimi, 4.89’da döngü sayısı ile spesifik kapasitansın değişimi 

ve 4.90’da ise Nyquist eğrileri verilmiştir.  

 

CV eğrilerine bakıldığında, AC-H örneğinin bütün tarama hızlarında, AC-K’dan çok 

daha düşük akım değerlerine ulaştığı görülmektedir. Bunun yanı sıra, AC-K, yüksek 

tarama hızlarında bile oldukça simetrik, dikdörtgensel davranış sergilemektedir Bu 

durum, AC-K yüzeyinde yük taşınımının ve gözeneklerde iyon difüzyonunun hızlı 

gerçekleştiği, ve elektriksel çift tabakanın değişen potansiyel ile beraber hızla yeniden 

organize olduğunu göstermektedir (Fang ve Binder 2006, Wu vd. 2010). Diğer yandan, 

AC-H elektrotu yalnızca düşük tarama hızlarında tersinirliğini koruyabilmekte ve 

yüksek tarama hızlarında ideallikten önemli sapma göstermektedir.  Bunun sebebi, 

yüksek tarama hızlarında, elektrotun ESR değerinde meydana gelen artış ile yüzeydeki 

yük taşınım prosesinin sınırlanması olabilir. 

 

Şekil 4.87’de her iki elektrota ait GCD eğrilerinin de neredeyse simetrik davranış 

sergilediği görülmektedir. Ancak, özellikle AC-H örneğinde daha belirgin olmak üzere, 

deşarj prosesinin başlangıcında küçük bir iç direnç voltaj düşmesi (IR düşmesi) dikkat 
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çekmektedir. Bu durumun, AC-H elektrotunun yüzeyinde bulunan fonksiyonel 

grupların sebep olduğu Faradaik proseslerden kaynaklanan iç direnç artşından ileri 

gelebileceği düşünülmektedir. Ayrıca, AC-K elektrotunun şarj-deşarj süresi  AC-H’dan 

önemli ölçüde büyüktür. Yani AC-K elektrotu yüzeyinde aynı koşullarda, çok daha 

fazla miktarda elektrolit iyonu depolanabilmektedir. 

 

Şekil 4.88’de elektrotların farklı akım yoğunluğu değerlerinde hesaplanan spesifik 

kapasitansları görülmektedir. Akım yoğunluğunun artmasıyla iyonların elektrotun aktif 

yüzeydeki hareketi engellenmektedir. Bunun nedeni, elektrotun yüksek akım 

yoğunluğunda polarizasyonun artmasıyla iç dirençte meydana gelen artıştır. Sonuç 

olarak, artan akım yoğunluğunda, spesifik kapasitans değerinin korunuyor olması, 

yüksek elektrokimyasal performansın bir göstergesidir. AC-H ve AC-K elektrotlarının 

artan akım yoğunluğuyla spesifik kapasitanslarındaki düşüş sırasıyla, % 27 ve % 7’dir. 

Diğer bir deyişle elektrotların spesifik kapasitansları artan akım yoğunluğu ile 

sırasıyla % 73 ve % 93 korunmaktadır. Elektrotların en yüksek spesifik kapasitans 

değerleri ise 1.5 mA/cm
2
 akim yoğunluğunda sirasiyla 203 F/g ve 123 F/g olarak 

hesaplanmıştır. 

 

Şekil 4.89’da elektrotların 400 şarj-deşarj döngüsü boyunca kararlılıkları görülmektedir. 

Her iki elektrotun spesifik kapasitans değerlerinde şarj-deşarj periyodu boyunca önemli 

düşüş gözlenmemektedir.  

 

Şekil 4.90’da AC-K ve AC-H’ın impedans eğrileri görülmektedir. Elektrotların, Nyquist 

eğrilerinin yüksek frekans bölgesinde sergiledikleri yarım dairelerin büyüklüğü 

birbirlerinden oldukça farklıdır. Yarım dairenin çapının, elektrot temas direncini ifade 

ettiği yani elektrotun iletkenliği ile ilgilidir. AC-K’nın impedans eğrisindeki yarım 

dairenin oldukça küçük olduğu dikkat çekmektedir. Bu davranış, elektrotun çok küçük 

iç direnç sergilediğini göstermektedir. Her iki elektrot için düşük frekans bölgesindeki 

eğrilerin davranışı da birbirinden farklıdır. AC-K, bu bölgede AC-H’dan farklı olarak 

eğimi daha dik bir doğru sergilemektedir.  Bu da elektrotun kapasitif davranışının bir 

göstergesidir. 
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Tüm bu sonuçlara göre çay atığından K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbondan 

hazırlanan elektrotun, oldukça kararlı, tersinir, ideal bir süperkapasitif performans 

sergilediği, ve H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon elektrotun elektrokimyasal 

performansından çok daha üstün olduğu söylenebilir.  İki elektrotun aynı koşullarda 

ölçülen spesifik kapasitans değerleri de birbirlerinden oldukça farklıdır. Aynı başlangıç 

maddesinden farklı kimyasal aktivasyon araçları ile üretilen aktif karbonların aynı 

koşullarda kapasitif performansları arasındaki bu önemli farkın, K2CO3 ve H3PO4’ün 

farklı aktivasyon mekanizmalarından kaynaklandığı düşünülmektedir.  

 

K2CO3 ile hazırlanan örnek, oldukça düzenli ve yüksek mikrogözenekli bir yapı 

sergilerken, H3PO4 aktivasyonu ile edilen karbonun çok daha heterojen bir gözenek 

yapısı ve fazla miktarda yüzey fonksiyonel grup içerdiği tespit edilmiştir (Bölüm 4.2.1).  

Gözenek yapısının heterojenliği ve yüzey fonksiyonel grupların varlığının, elektrolit 

iyonlarının elektrot gözeneklerindeki hareketini kısatlayarak, redoks reaksiyonlar ile 

birlikte, elektrot kararlılığında ve tersinirliğinde düşüşe yok açtığı sonucuna varılmıştır.  
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Şekil 4.86 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon elektrotların CV eğrileri 

 

 

 

A
k

ım
, 
m

A
 

A
k

ım
, 
m

A
 

Potansiyel, V 

Potansiyel, V 



185 

 

 

 
 

Şekil 4.87 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon elektrotların GCD eğril
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Şekil 4.88 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon 

                 elektrotların spesifik kapasitanslarının akım yoğunluğu ile değişimi 

 

 

Şekil 4.89 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon 

                 elektrotların spesifik kapasitanslarının şarj-deşarj sayısı ile değişimi 
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Şekil 4.90 Çay atığından H3PO4 ve K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbon 

                 elektrotların Nyquist eğrileri  
 
 
4.4.7 Aktif karbon üretiminde kullanılan biyokütle tipinin elektrot performansına 
         etkisi 
 
 
Bölüm 4.4.6’da anlatıldığı gibi çay atığından iki farklı kimyasal aktivasyon aracı ile 

üretilen aktif karbonlar ile hazırlanan elektrotlardan K2CO3 aktivasyonu ile üretilen 

örnek, düzenli mikrogözenekli yapısı ve uygun yüzey özelikleri sebebiyle oldukça 

yüksek kapasitif performans sergilemişti. Bu nedenle, farklı tipte biyokütlelerden 

üretilen aktif karbon elektrotların karşılaştırıldığı bu bölümde, aktif karbon üretimi için 

aktivasyon aracı olarak K2CO3 kullanılmıştır. Aktif karbon başlangıç maddesi olarak 

çay atığı dışında, domates bitkisi dalı ve yaprakları kullanılmıştır. Aşağıda üretilen aktif 

karbonların karakterizasyonları ile bu aktif karbonlar kullnılarak hazırlanan elektrotların 

elektrokimyasal karakterizasyonları verilmiştir. 
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4.4.7.1 Farklı biyokütlelerden K2CO3 aktivasyonu ile hazırlanan aktif karbonların 
            karakterizasyonu  
 

 

Çizelge 4.17’da aktif karbon üretiminde kullanılan biyokütle atıklarının kül ve 

elementel analiz sonuçları verilmiştir. Şekil 4.91’de ise farklı biyokütlelerden üretilen 

aktif karbonların N2 adsorpsiyon-desopsiyon izotermleri, Çizelge 4.17’de ise BET 

yüzey alanları, gözenek hacim ve fraksiyonları verilmiştir. 

 

Çizelge 4.16 Aktif karbon üretiminde kullanılan farklı biyokütle atıklarının kül ve 

                     elementel analiz sonuçları 

 

Hammadde % Kül
a 

 

   %C
a,b 

% H
a,b 

% N
a,b 

% S
a,b

  % O
a,b,c 

Çay atığı 4.29 52.72 6.34 2.61 0.18 38.15 

Domates yaprağı 

Domates dalı 

9.90 

6.22 

47.02 

46.04 

6.33 

5.99 

1.77 

0.68 

0.94 

0.36 

43.94 

46.93 

a
Kütlece yüzde değerleri; 

b
Kuru külsüz temel; 

c
Yüzde

 
farktan hesaplanmıştır. 
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Şekil 4.91 Farklı biyokütle atıklarından üretilen aktif karbonların N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 
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Çizelge 4.17 Farklı biyokütle atıklarında üretilen aktif karbonların BET yüzey alanı,  

 gözenek hacim ve fraksiyonları (Yöntem: NLDFT) 

 

Aktif 

karbon 

SBET, 

(m2/g) 

Mikrogöz. 

hacmi 

(cm3/g)a
 

Mezogöz. 

hacmi 

(cm3/g)b
 

Toplam 

hacim 

(cm3/g)c
 

Mikrogöz. 

hacmi  

(%) 

Mezogöz. 

hacmi 

(%) 

Domates 

yaprağı 

950.9 0.319 

  

0.210 

  

0.529 

  

60.30 

  

39.70 

  

Domates  

dalı 

1143.5 

  

0.478 

  

0.070 

  

0.548 

  

87.23 

  

12.77 

  

Çay tığı 1236 0.5480 

  

0.065 0.613 90.71 9.29 

a
 2 nm’de, 

b
 (toplam hacim-mikrogözenek hacmi), 

c
 P/Po=0.99 

 

Yüzey alanı ve gözeneklilik sonuçları değerlendirildiğinde, çay atığından K2CO3 

aktivasyonu ile üretilen aktif karbonun en yüksek BET yüzey alanı, gözenek hacmi ve 

mikro gözenek fraksiyonuna sahip olduğu görülmektedir. En düşük yüzey alanı ve  

mikrogözeneklilik ise arasında kül ve oksijen içeriği en yüksek olan domates 

yaprağından üretilen örnekte elde edilmiştir. 

 

Şekil 4.92’de üretilen aktif karbonların SEM görüntüleri verilmiştir. Her üç aktif karbon 

yüzeyinde de oldukça yoğun miktarda ve farklı büyüklüklerde oyuk, çatlak ve yarıklar 

dikkat çekmektedir. K2CO3’un aktivasyon mekanizmasının yüksek sıcaklıkta bu tür 

gözeneklerin oluşumuna sebep olduğu düşünülmektedir (Bkz. Bölüm). Özellikle atık 

çaydan üretilen aktif karbonun yüzeyinde diğer örneklere kıyasla daha düzenli 

morfolojide gözenekler dikkat çekmektedir.  
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Şekil 4.92 Farklı biyokütle atıklarında üretilen aktif karbonların SEM görüntüleri 

 

 

4.4.7.2 Faklı biyokütlelerden K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonlardan  
 hazırlanan elektrotların elektrokimyasal karakterizasyonu 

 
 
Farklı biyokütle atıklarından K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonlardan 

hazırlanan elektrotların elektrokimyasal analizleri 1 M H2SO4 elektrolit çözeltisi 

ortamında gerçekleştirilmiştir. Şekil 4.93- 4.96’da sırasıyla hazırlanan elektrotların CV, 

GCD, spesifik kapasitansın akım yoğunluğu ile değişimi ve impedans eğrileri 

verilmiştir. 

 

CV eğrileri incelendiğinde, çay atığından üretilen aktif karbon elektrotların, diğer lerine 

göre daha tersinir ve ideale yakın süperkapasitif performans sergiledikleri 

görülmektedir.  

 

Domates yaprağı temelli aktif karbon elektrotların ESR değerinin, diğer iki elektrot 

malzemesine göre daha yüksek olduğu impedans eğrilerinden açıkça görülmektedir.  

Çay atığı-AC Domates dalı-AC 

Domates yaprağı-AC 
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GCD eğrilerine göre, her üç elektrotun da yaklaşık olarak tersinir davranış sergilediği, 

bununla bereber, çay atığından üretilen yüksek mikrogözenekli yapıdaki elektrot 

malzemesinin yüzeyinde çok daha fazla yük depoladığı söylenebilir. Şekil 4.95’te 

görüldüğü gibi en yüksek spesifik kapasitans değerine çay atığından üretilen aktif 

karbon ile ulaşılmıştır. Daha heterojen gözenek yapısına sahip domates yaprağı temelli 

aktif karbon ise, her üç biyokütle arasında en zayıf elektrokimyasal performansı 

sergilemiştir. Bunun sebebinin, hammaddenin yüksek kül içeriğinin elektrot prosesinde 

sebep olduğu direnç artışı ve elektrolit iyonlarının hareketinin, düzensiz ve/veya 

bağlantısız gözenek yapısı içinde rahat hareket edememesi olabileceği düşünülmektedir. 

Aynı aktivasyon mekanizması ile tamamen aynı koşullarda farklı başlangıç 

maddelerinden üretilen aktif karbonların ve elektrotlarının davranışlarındaki bu 

farklılığın, başlangıç biyokütlelerin yapısal farklılığından ve mineral madde içeriğinden 

kaynaklandığı düşünülmektedir.  

 

 

 
Şekil 4.93 Farklı biyokütle atıklarından üretilen aktif karbon elektrotların CV eğrileri 
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Şekil 4.94 Farklı biyokütle atıklarından üretilen aktif karbon  elektrotların GCD eğrileri 

 

 

 
 

Şekil 4.95 Farklı biyokütle atıklarından üretilen aktif karbonların spesifik kapasitans  

                 değerlerinin akım yoğunluğu ile değişimi 
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Şekil 4.96 Farklı biyokütle atıklarında üretilen aktif karbonların Nyquist eğrileri 

 

 

4.4.8 Çay atığı ve linyit kömürü karışımından hazırlanan aktif karbonların ve  
         elektrotlarının karakterizasyonu 
 
 
Bu çalışmada, aktif karbon başlangıç maddesi olarak çay atığı ve fosil kaynaklı bir 

başlangıç maddesi olan Soma linyit kömürü kullanılmıştır. Çay atığı:linyit kütlece oranı 

50:50 ve 25:75 olacak şekilde hazırlanan iki farklı karışım H3PO4 ile aktive edilerek 

aktif karbon örnekleri hazırlanmıştır. Üretilen aktif karbonların karakterizasyonları 

gerçekleştirilmiş ve aşağıda sunumuştur. 

 
 
4.4.8.1 Üretilen aktif karbonların karakterizasyonu 
 
 
Aktif karbon üretiminde hammadde olarak kullanılan Soma linyitinin elementel bileşimi 

Çizelge 4.18’de kısa analizi ise Çizelge 4.19’da verilmiştir. 
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Çizelge 4.18 Aktif karbon üretiminde hammadde olarak kullanılan Soma linyitinin 

                     elementel analizi (% kütlece, kuru külsüz temel) 

  

%C %H %N %S %O 

67.87 4.58 1.45 0.36 25.74 

 

Çizelge 4.19 Aktif karbon üretiminde hammadde olarak kullanılan Soma linyitinin kısa 

                    analizi (% kütlece) 

 

% Nem % Kül % Koka % Sabit 

karbonb 

% Uçucu maddeb 

13.50 4.76 54.31 51.63 48.37 

a
Kuru temel, 

b
Kuru-külsüz temel 

 

Çay atığı ve linyit kömürünün iki farklı oranda karışımından H3PO4 aktivasyonu ile 

üretilen aktif karbonların N2 adsorpsiyon desorpsiyon izotermleri Şekil 4.97’de, BET 

yüzey alanı, gözenek hacim ve fraksiyonları Çizelge 4.20’de verilmiştir. 

 

Çay atığı:linyit oranı 50:50 olan örneğin N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izoterm 

eğrilerinde mezogözenkli yapının göstergesi olan histerisis’in daha belirgin olduğu 

görülmektedir. 
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Şekil 4.97 Çay atığı ve linyit kömürünün iki farklı oranda karışımından üretilen aktif 

                karbonların N2 adsorpsiyon desorpsiyon izotermleri 
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Çay atığı ve linyit karışımından üretilen aktif karbonların yüzey alanlarının yalnızca çay 

atığından üretilen aktif karbonun yüzey alanından (1361 m
2
/g) oldukça düşük olduğu 

dikkat çekmektedir. Bununla birlikte, çay atığı linyit karışımı temelli örneklerin, orijinal 

biyokütleden hazırlanan örneğe göre (% 28.98) daha mikrogözenekli yapı sergiledikleri 

görülmektedir. Ürünlerin yüzey özeliklerindeki bu farklılığın, linyit kömürünün 

yapısındaki uçucu maddelerin ve oksijen içeriğinin yüksek olmasıyla ilgili olduğu 

düşünülmektedir. 

 

 

Çizelge 4.20 Çay atığı ve linyit kömürünün iki farklı oranda karışımından üretilen aktif  

 karbonların BET yüzey alanları, gözenek hacim ve fraksiyonları 

 

Aktif 

karbon 

SBET, 

(m2/g) 

Mikrogöz. 

hacmi 

(cm3/g)a
 

Mezogöz. 

hacmi 

(cm3/g)b
 

Toplam 

hacim 

(cm3/g)c
 

Mikrogöz. 

hacmi 

(%) 

Mezogöz. 

hacmi 

(%) 

CA:Linyit 

(50:50) 

802 0.221 

 

0.336 

 

0.557 

 

39.71 

 

60.29 

 

CA:Linyit 

(25:75) 

636 0.192 

 

0.206 

 

0.398 

 

48.21 

 

51.79 

 

a
 2 nm’de, 

b
 (toplam hacim-mikrogözenek hacmi), 

c
 P/Po=0.99 

 

 

4.4.8.2 Üretilen aktif karbonlardan hazırlanan elektrotların karakterizasyonu 
 

 

Çay atığı ve linyit kömürü karışımından hazırlanan aktif karbonlardan hazırlanan 

süperkapasitör elektrotlarının elektrokimyasal testleri 1 M H2SO4 ortamında 

gerçekleştirilmiştir. Şekil 4.98- 4.100’de elektrotların sırasıyla CV, GCD ve impedans 

eğrileri verilmiştir. 

 

Elektrotların elektrokimyasal analiz sonuçlarına göre, çay atığı-linyit karışımından 

hazırlanan aktif karbon elektrotları, daha düşük spesifik yüzey alanı değerlerine ragmen, 

orijinal aktif karbondan (123 F/g) çok daha iyi elektrokimyasal performans 

sergilemişlerdir. En iyi süperkapasitif performans, çay atığı:linyit (50:50) karışımından 

üretilen aktif karbon elektrot ile elde edilşmiştir (Cspek = 179 F/g). Bu sonuçlar ışığında, 

spesifik yüzey alanının, elektrot performansını etkileyen tek parametre olmadığı, 
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gözenek yapısı ve boyut dağılımın da oldukça önemli rol oynadığı söylenebilir. Bu 

bölümde ve Bölüm 4.4.7’de sunulan çalışmala göre, aktif karbon başlangıç maddesi 

tipinin ürünün yüzey özelikleri ve özellikle gözenek yapısı üzerinde doğrudan etkisi 

olduğu görülmektedir. 
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Şekil 4.98 Çay atığı ve linyit kömürü karışımınlarından üretilen aktif karbonların elektrotların CV eğrileri 

 

 

 

 

 

 

ÇA: Linyit (50:50) Çay atığı 

ÇA:Linyit (25:75) 
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Şekil 4.99 Çay atığı ve linyit kömürü karışımınlarından üretilen aktif karbonların  

                  elektrotların GCD eğrileri 
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Şekil 4.100 Çay atığı ve linyit kömürü karışımınlarından üretilen aktif karbonların 

                   elektrotların Nyquist eğrileri 

 

 

4.4.9 Kimyon ve demineralize edilmiş kimyon bitkisinden hazırlanan aktif 
         karbonların ve elektrotlarının karakterizayonu 
 
 
Bu bölümde, orijinal ve yapısındaki inorganik maddeleri uzaklaştırmak için farklı 

asitlerle yıkanan kimyon bitkilerinden üretilen aktif karbonların ve bu aktif 

karbonlardan hazırlanan elektrotların karakterizasyonu anlatılmıştır. Deneysel 

çalışmanın detayları ile ilgili bilgi Bölüm 3.4’te verilmiştir. 
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4.4.9.1 Kimyon bitkisinden üretilen aktif karbonların karakterizasyonu 
 
 
Orijinal kimyon, HCl, HF,  asetik asit (AA) ile yıkanmış kimyon bitkileri  ve bunlardan 

H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonların kül içerikleri ve elemental analiz 

sonuçları sırasıyla Çizelge 4.21 ve 4.22’de, üretilen aktif karbonların, N2 adsorpsiyon-

desorpsiyon izotermleri Şekil 4.101’de, BET yüzey alanı, gözenek hacim ve 

fraksiyonları Çizelge 4. 23’te ve SEM görüntüleri Şekil 4.102’de verilmiştir. 

 

Çizelge 4.21 Orijinal, farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkileri ve bunlardan üretilen 

                     aktif karbonların kütlece yüzde kül içerikleri 

 

Örnek % Kül 

Orijinal kimyon 4.56 

Kim_AA 0 

Kim_HCl 0 

Kim_HF 0 

KAC 7.27 

KAC-AA 7.62 

KAC-HCl 4.06 

KAC-HF 2.99 

 

Farklı asitlerle yıkama sonrası, kimyon bitkisinin yapısında mineral madde kalmadığı, 

ancak H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonların kül içeriklerinde tekrar artış 

meydana geldiği gözlenmiştir. H3PO4’in lignoselülozik yapıdaki maddelerle etkileşimi 

sırasında, biyokütle ile çapraz bağlı reaksiyona girerek, asit katalizör görevi gördüğü, 

yapıda hidroliz, dehidratasyon, kondenzasyon ve bağ kırılması tepkimelerini 

hızlandırdığı ve bitkisel biyopolimer yapısına katılarak, yapıya bağlandığı bilinmektedir 

(Jagtoyen ve Derbyshire 1993, Solum vd. 1995, Olivares-Marin vd. 2006). H3PO4 

aktivasyonu sonrası, aktif karbonun inorganic madde miktarındaki artışın bu 

mekanizmadan kaynaklandığı düşünülmektedir. HCl ve HF  ile yıkanmış örneklerden 

üretilen aktif karbonların (KAC-HCl ve KAC-HF) kül içeriğinin orijinal kimyon 

bitkisinden üretilen aktif karbondan (KAC) düşük olduğu, dolayısıyla asitle yıkama 

işleminin amacına ulaştığı söylenebilir. Ancak, asetik asit ile yıkanmış örnekten 
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üretilmiş aktif karbonun (KAC-AA) kül içeriğinin, orijinal kimyondan üretilen aktif 

karbonunkinden bir miktar fazla olduğu belirlenmiştir. Bu beklenmeyen bir sonuç olup, 

kimyon bitkisinin yapısında yıkama sonrası kalan fazla asetik asitin, aktivasyon 

mekanizmasına katılmasından ileri gelebileceği düşünülmektedir. 

 

 

Çizelge 4.22 Orijinal, farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkileri ve bunlardan üretilen  

 aktif karbonların elemental analiz sonuçları 

 

Örnek % Ca % Ha % Na % Sa % Oa,b 

Orj. kimyon 46.99 6.27 - - 46.74 

Kim_AA 46,52 6,02 - - 47.46 

Kim_HCl 47,70 5,89 - - 46.41 

Kim_HF 48,65 6,20 - - 45.15 

KAC 84.85 3.18   11.97 

KAC-AA 87.51 2.62 - - 9.87 

KAC-HCl 83.48 2.88 - - 13.64 

KAC-HF 83.01 2.92 - - 14.07 

a 
Kütlece kuru külsüz temel; 

b
Yüzde

 
farktan hesaplanmıştır. 

 

N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri, BET yüzey alanı ve gözenek hacim sonuçları 

değerlendirildiğinde, orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkilerinden üretilen 

aktif karbon örneklerinin mikro ve daha yüksek oranda mezogözenekler içeren 

heterojen gözenek yapısı sergiledikleri söylenebilir. Asitle yıkanan örneklerden üretilen 

aktif karbonların BET yüzey alanlarının orijinal kimyondan üretilen örnekten yüksek 

olduğu belirlenmiştir. Asitle yıkama sonucu, yapıdaki inorganik maddeler 

uzaklaştığından, yüzey alanında artış beklenen bir sonuçtur. Ancak, en yüksek yüzey 

alanının kül içeriği en yüksek olan AA ile yıkanmış örnekten hazırlanan aktif karbonda 

elde edilmesi, yıkama sonrası bir miktar asetik asitin yapıda kalmış olabileceği 

düşüncesini desteklemektedir. 
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Şekil 4.101 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif 

                   karbonların N2 adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri 

 

 

Örneklerin SEM fotoğraflarında görüldüğü gibi, çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile 

hazırlanan diğer örneklerdeki gibi farklı büyüklüklerde oyuklar içeren, pürüzlü ve 

heterojen yüzey morfolojisi dikkat çekmektedir. En yüksek yüzey alanının elde edildiği 

KAC-AA’ın yüzeyinin diğerlerinden daha pürüzlü olduğu dikkat çekmektedir. 
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Çizelge 4.23 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif karbonların BET  

                      yüzey alanı, gözenek hacim ve fraksiyonaları (Yöntem:NLDFT) 

 

Aktif 

karbon 

SBET, 

(m2/g) 

Mikrogöz. 

hacmi 

(cm3/g)a
 

Mezogöz. 

hacmi 

(cm3/g)b
 

Toplam 

hacim 

(cm3/g)c
 

Mikrogöz. 

hacmi 

(%) 

Mezogöz. 

hacmi 

(%) 

KAC-orj. 1361 0.2887 0.8503 1.139 25.3 74.7 

KAC-AA 1537 0.3341 0.8449 1.179 28.3 71.7 

KAC-HCl 1468 0.3092 0.8118 1.121 27.6 72.4 

KAC-HF 1472 0.3144 0.8186 1.133 27.7 72.3 

a
 2 nm’de, 

b
 (toplam hacim-mikrogözenek hacmi), 

c
 P/Po=0.99 

 
 

  

  
 

Şekil 4.102 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif  

 karbonların SEM görüntüleri 

KAC 
original 

KAC- HCl 

KAC- HF KAC -AA 
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Şekil 4.103’de üretilen aktif karbonların FTIR spektrumları verilmiştir. Genel olarak 

bütün örneklerin spektrumunda gözlenen pikler; 3000-3500 cm
-1

 dalga boyu aralığında 

hidroksil grupları, 1700 cm
-1

 civarında C=O çift bağ titreşimleri ve 1600 cm
-1

 civarında 

C=C çift bağı içeren gruplara karşılık geldiği söylenebilir. Asitle yıkanan örneklerin 

spektrumlarındaki piklerin şiddetinde, orijinal kimyon bitkisinden üretilmiş aktif 

karbonunkine göre azalma dikkat çekmektedir.  

 

 

 
Şekil 4.103 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif 

                   karbonların FTIR spektrumları 
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Şekil 4.104’te üretilen aktif karbonların tüm XPS spektrumları verilmiştir. Şekil 

üzerinde her bir aktif karbonun yapısında bulunan elementlerin kütlece yüzdeleri, cihaz 

yazılımı tarafından piklerin büyüklüklerine göre hesaplanan kütlece yüzdeleri 

görülmektedir. Bütün örnekler genel olarak, C, H, O ve oldukça düşük miktarda P 

elementlerini içermektedir. HF ile yıkanan örnekte ise diğer örneklerden farklı olarak 

eser miktarda F elementine rastlanmıştır. Örneklerin, karbon yüzdelerinin birbirlerine 

oldukça yakın olduğu görülmektedir. 

 

 
 

 
 

Şekil 4.104 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif  

         karbonların XPS spektrumları 

 

 

KAC KAC-HCl 

KAC-HF 
KAC-AA 

  

  



205 

 

4.4.9.2 Kimyon bitkisinden üretilen aktif karbon elektrotların elektrokimyasal 
            karakterizasyonu 
 
 
Orijinal ve demineralize olmuş kimyon bitkisinden üretilen aktif karbonlardan 

hazırlanan elektrotların testleri 1 M H2SO4 elektrolit ortamında gerçekleştirilmiştir. 

Şekil 4.105-4.108’da sırasıyla elektrotların CV, GCD, akım yoğunluğu-spesifik 

kapasitans ve impedans eğrileri verilmiştir.  

 

Kimyon bitkisinden hazırlanan bütün elektrotların CV eğrilerinin ideal kapasitans 

davranışı sergiledikleri görülmektedir. Ancak, kül içeriği daha yüksek olan orijinal 

kimyon bitkisi ve AA ile demineralize olmuş örnekten üretilen aktif karbonların CV 

eğrilerinde dikdörgensellikten bir miktar sapma söz konusudur. Özellikle KAC-AA 

örneğinin elektrotunda sınır potansiyel değerlerindeki tersinmezlikler dikkat 

çekmektedir. GCD eğrileri incelendiğinde, KAC-AA elektrotunda deşarj prosesi 

başlangıcında IR düşmesi varlığı göze çarpmakta olup, en yüksek şarj-deşarj süresi de 

bu elektrotta elde edilmiştir. Şekil 4.107’de elektrotların farklı akım yoğunluğu 

değerlerinde gerçekleştirilen GCD analizi sonucu hesaplanan spesifik kapasitans 

değerleri görülmektedir. Buna göre, en yüksek kapasitans değerleri KAC-AA 

elektrotuyla elde edilmiştir. Ancak, bununla beraber, yapısındaki yüksek inorganik 

madde içeriğinin sebep olduğu tersinmezlikler sebebiyle, en düşük kapasitans 

kararlılığını da bu örnek sergilemiştir. Kül içeriği düşük olan KAC-HCl ve KAC-HF 

elektrotlarının kapasitans kararlılığı daha yüksektir. İmpedans analiz sonuçları da, CV 

ve GCD sonuçlarını destekler niteliktedir. Nyquist eğrilerinden elektrot direncinin, 

inorganik madde içeriğiyle arttığı açıkça görülmektedir. 

 

Sonuç olarak, saf biyokütlenin farklı asitlerle demineralizasyonu, elektrot malzemesi 

yapısında tersinmezliğe ve direnç artışına sebep olan inorganik bileşiklerin 

uzaklaştırılmasını sağlayarak, süperkapasitif performansı geliştirmiştir. Literatürde yer 

alan benzer çalışmalarda da, hammaddenin demineralizasyonunun, gözenekleri tıkayan 

safsızlıkları uzaklaştırarak, aktif karbonun mikro ve mezo gözenek hacmini arttırdığı ve 

spesifik kapasitansı olumlu etkilediği vurgulanmaktadır (Zhou vd. 2007). 
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Şekil 4.105 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif  

 karbon elektrotların CV eğrileri 
Cummin-HF 
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Şekil 4.106 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif  

                   karbon elektrotların GCD eğrileri 
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Şekil 4.107 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif karbon elektrotların 

                    spesifik kapasitansların akım yoğunluğu ile değişimi 



208 

 

Zre, ohm

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Z
im

, 
o

h
m

0

20

40

60

80

100

120

140

160

180

KAC

KAC-AA

KAC-HCl

KAC-HF

 

Şekil 4.108 Orijinal ve farklı asitlerle yıkanmış kimyon bitkisinden üretilmiş aktif 

                   karbon elektrotların Nyquist eğrileri 

 
 
4.4.10 Selüloz, hemiselüloz ve lignin temelli aktif karbonların ve elektrotlarının 
           karakterizasyonu 
 

 

Bu bölümde, bitkisel kökenli biyokütlenin temel bileşenleri olan selüloz, hemiselüloz ve 

ligninden H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonların ve bunlardan hazırlanan 

elektrotların karakterizyonu sunulmuştur. 
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4.4.10.1 Selüloz, hemiselüloz ve ligninden üretilen aktif karbonların 
              karakterizasyonu 
 

 

Saf biyokütle bileşenlerinden üretilen aktif karbonların N2 adsorpsiyon-desorpsiyon 

izotermleri ile, BET yüzey alanı ve gözenek hacim değerleri sırası ile Şekil 4.109 ve      

Çizelge 4.24’te verilmiştir. İzotermler incelendiğinde, lignin temelli aktif karbonun 

izoterm eğrisinin, diğe iki örnekten farklı olduğu dikkat çekmektedir. Ligninden üretilen 

örneğin izotermi mikrogözenekli (Tip-I izoterm) bir yapıya işaret ederken, selüloz ve 

hemiselüloz temelli örneklerin izotermlerindeki histerisis oluşumu, mezogözenekli 

yapının göstergesidir. 
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Şekil 4.109 Saf biyokütle bileşenlerinden üretilen aktif karbonların N2 adsorpsiyon- 

                  desorpsiyon izotermleri 

 

 

Ligninden üretilen aktif karbon örneğinin hem mikro hem mezogözenekler içeren 

oldukça heterojen bir gözenek yapısına sahip olduğu görülürken, yüzey alanının ise, 

mezogözenekli yapıdaki selüloz ve hemiselüloz temelli örneklerden önemli ölçüde 

düşüktür. 
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Çizelge 4.24 Saf biyokütle bileşenlerinden üretilen aktif karbonların gözenek hacim ve fraksiyonları 

 

Aktif 

karbon 

SBET, 

(m2/g) 

Mikrogöz. 

hacmi 

(cm3/g)a
 

Mezogöz. 

hacmi 

(cm3/g)b
 

Toplam 

hacim 

(cm3/g)c
 

Mikrogöz. 

hacmi 

(%) 

Mezogöz. 

hacmi 

(%) 

Selüloz AC 1745 0.2887 0.8503 1.369 22.17 77.83 

HeSelüloz AC 1753 0.3341 0.8449 1.475 19.41 80.59 

Lignin AC 1261 0.3092 0.8118 0.722 56.08 43.92 

a
 2 nm’de, 

b
 (toplam hacim-mikrogözenek hacmi), 

c
 P/Po=0.99 

 

Şekil 4.110’da üretilen aktif karbonların FTIR spektrumları görülmektedir. 

Spektrumlarda 1710 cm
-1 

civarındaki pik, karboksilik asit ve lakton gruplarında bulunan 

C=O çift bağının titreşimini ifade etmektedir 1605 cm
-1

 civarındaki pik kinon 

gruplarında yer alan C=C titreşimini ifade etmektedir. 1235 cm
-1

 civarındaki pik ise 

laktonik grupların oluşumundan kaynaklanan C-O geriliminden (Puziy vd. 2005). Her 

üç aktif karbon örneğinin yapısında da benzer fonksiyonel grupların bulunduğu dikkat 

çekmektedir. Bunun sebebi, hammaddeler farklı olmasına karşın, 450 
0
C’de gerçekleşen 

aktivasyon sonucu, yüzeydeki farklı fonksiyonel grupların yapıdan uzaklaşması olduğu 

düşünülmektedir.  
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Şekil 4.110 Saf biyokütle bileşenlerinden üretilen aktif karbonların FTIR spektrumları 

 

4.4.10.2 Selüloz, hemiselüloz ve ligninden üretilen aktif karbon elektrotların  
    elektrokimyasal karakterizasyonu 
 

 

Saf bileşen temelli aktif karbonlardan hazırlanan süperkapasitör elektrotlarının 

elektrokimyasal testleri için 1M H2SO4 çözeltisi kullanılmıştır. Şekil 4.111- 4.113’te 

sırasıyla elektrotların CV, GCD ve impedans eğrileri verilmiştir. 

 

Elektrokimyasal analiz sonuçlarına göre, mezogözenekli yapıdaki selüloz ve 

hemiselüloz temelli aktif karbon elektrotların benzer kapasitif performans gösterirken (~ 

142 F/g), oldukça farklı direnç davranışı sergilemektedir. Hemiseliloz temelli elektrot, 

benzer spesifik kapasitans değerine karşın, selüloz temelli elektrottan önemli ölçüde 

düşük iç direnç sergilemektedir.  Gözenek boyutları oldukça benzerlik gösteren bu iki 

aktif karbonun impedans özelikleri arasındaki bu önemli fark iki şekilde açıklanabilir: 

her iki aktif karbon örneği de mezogözenekli yapı sergilemesine karşın, gözenek şekil 

Lignin 

Selüloz 

Hemiselüloz 
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ve yapılarının birbirinden farklı  olması sebebiyle her iki elektrotun elektrolit çözeltisi 

ile ıslanabilirliği farklılık göstermiş olabilir, ya da elektrotların elektrolit ile 

ıslanabilirliğini etkileyen yüzey fonksiyonel grupların tipi ve miktarında değişiklik söz 

konusu olabilir. Örneklerin FTIR analizleri, her üç örnekdeki yüzey gruplarının 

benzerlik gösterdiğini ortaya koymuştur. Bu sebeple, bu sonucun hammadde tipine 

bağlı olarak aktif karbonun gözenek yapısında meydana gelen değişiklikten 

kaynaklandığı düşünlmektedir. Diğer yandan, heterojen gözenek yapısına sahip lignin 

temelli aktif karbon elektrotlarının spesifik kapasitansının diğer elektrotlardan bir 

miktar düşük olduğu (131 F/g) belirlenmiştir.  Bu durumun, lignin temelli elektrotun 

diğer elektrotlara göre oldukça düşük yüzey alanına sahip olmasından kaynaklandığı 

düşünülmektedir.  
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Şekil 4.111 Saf biyokütle bileşenlerinden üretilen aktif karbon elektrotların CV eğrileri 
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Şekil 4.112 Saf bileşenlerden üretilen aktif karbon elektrotların GCD eğrileri 
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Şekil 4.113 Saf biyokütle bileşenlerinden üretilen aktif karbon Nyquist eğrileri
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5. TARTIŞMA ve SONUÇ 
 
 
Bu çalışma kapsamında, biyokütle temelli başlangıç maddelerinden (çay atığı, domates 

bitkisi, kimyon bitkisi) bitkisel biyokütlenin saf bileşenlerinden (selüloz, hemiselüloz, 

lignin) aktif karbonlar başlıca kimyasal aktivasyon olmak üzere, kimyasal ve fiziksel 

aktivasyon yöntemleri ile farklı yüzey özeliklerine sahip aktif karbon örnekleri 

üretilmiştir. Üretilen örnekler, süperkapasitörlerde elektrot malzemesi olarak 

kullanılmış ve yüzey özeliklerinin (yüzey alanı, gözenek yapısı ve yüzey kimyası) 

kapasitör performansına etkileri araştırılmıştır. Farklı başlangıç maddelerinden veya 

farklı yöntemlerle üretilen aktif karbonların doğrudan elektrot malzemesi olarak 

kullanımının yanı sıra, örnekler, çeşitli fiziksel ve kimyasal işlemlerle yüzey özelikleri 

modifiye edilerek, elektrokimyasal performansın geliştirilmesi amaçlanmıştır.  

 

Tez konusunun, doktora tezinin başladığı dönemde özellikle Türkiye için oldukça yeni  

olması, konuyla ilgi mevcut literatürün yeterli olmaması ve laboratuvar imkanlarının 

kısıtlı olması gibi sebeplerle, üretilen aktif karbon örneklerinden süperkapasitör 

elektrotlarının hazırlanması ile ilgili bilgi, beceri ve tecrübenin arttırılması doktora 

çalışmasının en yorucu ve efor sarfedilen bölümünü oluşturmuştur. Toz haldeki aktif 

karbon örnekleri kullanılarak, homojen, istenen kalınlıkta ve mekanik dayanımı yüksek  

elektrotların tekrarlanabilir olarak hazırlanması gibi sorunlarla karşılaşılmış, bu 

problemlerin ortadan kaldırılması için, kullanılan elektrot hazırlama yöntemlerinin 

sürekli değiştirilmesi ve geliştirilmesi durumunda kalınmıştır. Bu amaçla, çok sayıda 

yeni elektrot hazırlama yöntemi tasarlanmış/geliştirilmiştir. Doktora çalışmasının son 

iki yılı içerisinde uygulanan ‘daldırma yöntemi’ ile elektrot hazırlama tekniği ile, 

elektrotların performanslarında önemli gelişme kaydedilse de, elde edilen kapasitans 

değerleri, literatürde biyokütle temelli elektrot malzemelerinden geride kalmıştır. 

Hazırlanan elektrotların elektrokimyasal performanslarını arttırmak amacıyla yeni ve 

etkili bir elektrot hazırlama tekniği olan ‘püskürtme yöntemi’ni öğrenmek ve yeni 

deneyler yapmak amacıyla, yöntemle ilgili uzun yıllardır tecrübe sahibi olan 

Manchester Üniversitesi Kimya Mühendisliği Bölümü’nden Dr. Stuart Holmes’ın 

laboratuvarında bir yıl süreyle araştırma yapılmıştır. Uygulanan yeni elektrot hazırlama 

yöntemiyle, çalışmanın önceki dönemlerinde elde edilen elektrot performaslarında 
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büyük oranda gelişme kaydedilmiştir. Gerçekleştirilen çalışma ile beraber üretilen farklı 

özelikteki aktif karbonlardan, literatürde yayınlanan çalışmalarla karşılaştırılabilir 

performasa sahip süperkapasitörler başarı ile hazırlanmıştır. Gerçekleştirilen 

çalışmalardan biri, uluslararası hakemli bir dergide yayınlanmış, doktora tezi 

kapsamında tamamlanan diğer iki çalışma ise yayına hazırlanmaktadır.  

 

Aşağıda, doktora tezi süresince yapılan farklı çalışmalarda elde edilen sonuçlardan bazı 

önemli noktalar özetlenmiştir. 

 

Toz haldeki örneklerden süperkapasitör elektrotlarının hazırlanması ile ilgili 

çalışmalarda farklı aktif karbon örnekleri kullanılarak sırasıyla tasarlanan kalıp, 

damlatma yöntemi, daldırma ve son olarak püskürtme yöntemi uygulanarak elektrotlar 

hazırlanmıştır. Elektrot hazırlama tekniğinin yanı sıra, kullanılan bağlayıcı tipi, 

elektrolit tipi, elektrot bileşimi, yüzey aktif madde kullanımının elektrokimyasal 

performans ve elektrotun mekanik dayanımı üzerine etkisi araştırılmıştır. Sonuç olarak, 

en iyi kapasitif performans, aktif karbon tipinden bağımsız olarak, püskürtme yöntemi 

ile hazırlanan elektrotlarla, sulu elektrolit ortamında elde edilmiştir. Elektrotların 

mekanik dayanımı ve dirençleri göz önüne alındığında, en uygun polimerik bağlayıcının 

polyvinilidin florür (PVdF) olduğu ve en uygun elektrot bileşiminde, AC:PVdF:CB 

kütlece oranının 85:5:10 olduğu belirlenmiştir. Elektrot kalınlığının, elektrokimyasal 

performansı doğrudan etkilediği, elektrot hazırlamada yüzey aktif madde kullanımının, 

spesifik kapasitansı, kullanılmayan duruma göre % 45 oranında arttırdığı tespit 

edilmiştir.  

 

Aktif karbonun yüzey özelikleri ve elektrokimyasal performansının, üretimde kullanılan 

kimyasal aktivasyon aracı tipi ile önemli ölçüde değiştiği belirlenmiştir. K2CO3 ile 

üretilen mikrogözenekli aktif karbonun yüzey alanı, H3PO4 ve ZnCl2 aktivasyonu ile 

hazırlanan aktif karbonlardan daha düşük olmasına rağmen, sulu elektrolit ortamında 

diğer elektrotlardan daha yüksek performans sergilemiştir (203 F/g). Yapılan yüzey 

karakterizasyonu sonucu, K2CO3 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonun düzenli 

mikrogözenekli yapısı ve yüzeyindeki düşük oksijenli grup konsantrasyonu sebebiyle, 

daha tersinir ve kararlı perfermans gösterdiği saptanmıştır. Sonuç olarak, spesifik yüzey 
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alanının, süperkapasitör performansını etkileyen en önemli ve tek parametre olmadığı, 

düzenli mikrogözenek yapısı ve yüzey fonksiyonel gruplarının da elektrot performansı 

üzerinde oldukça önemli olduğu sonucuna varılmıştır. Karbon temelli elektrotlarda 

gözenek boyut dağılımının süperkapasitör performansı üzerine etkisi, literatürde hala 

yoğun şekilde araştırılmakta olan bir konudur ve şimdiye kadar yayınlanan çalışmalar 

arasında fikir çatışması mevcuttur. Bu konu ile ilgili gerçekleştirilen araştırma, Applied 

Surface Science isimli uluslararası dergide 2015 yılı içinde yayınlanmıştır (Inal 

vd.2015). Bu çalışma ile, literatürde bu alanda ihtiyaç duyulan araştırmalara katkı 

sağlandığı düşünülmektedir. 

 

Çay atığından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen oijinal aktif karbon örneğine çeşitli 

modifikasyon işlemleri uygulanmış ve elde edilen örneklerden daldırma yöntemi ile 

süperkapastör elektrotları hazırlanmıştır. Orijinal aktif karbon farklı sürelerde CO2 gazı 

ile yüksek sıcaklıkta aktive edilmiş. Gerçekleştirilen aktivasyon işleminin, ürünün 

gözenek yapısını ve boyut dağılımını büyük oranda değiştirdiği görülmüştür. CO2 

aktivasyonu, mikrogözenekliliği arttırırken, hazırlanan elektrotların elektrokimyasal 

performansında gelişmeye sebep olmuştur. Uygulanan diğer bir modifikasyon işlemi, 

HNO3 modifikasyonudur. HNO3 derişimi arttıkça ürünün yüzey alanında düşüş 

gözlenmiştir. Gerçekleştirilen analizler sonucunda, yüzeyde oksijenli gruplar içeren 

farklı fonksiyonel yapıların oluştuğu tespit edilmiştir. En düşük derişimde HNO3 ile 

modifiye edilmiş örnek, elektrokimyasal açıdan orijinal örneğe göre daha yüksek 

performans segilemiştir (125 F/g). Derişimin artması, yüzeydeki oksijenli grupların 

artışına ve dolayısıyla iç direnç artışına sebep olarak, elektrokimyasal performansı 

olumsuz etkilemiştir. Aktif karbon yüzeyine farklı derişimlerde Ag nanoparçacık 

çöktürülmesi, başarı ile gerçekleştirilmiştir. Ancak, Ag nanoparçacıkların 

elektrokimyasal açıdan olumlu bir katkısı olmamış, aksine iyonların hareketine engel 

olacak ölçüde aktif karbon gözeneklerini tıkadıkları sonucuna varılmıştır. Bu sonucun, 

kullanılan Ag nanoparçacık derişiminin yüksek olmasından kaynaklandığı 

düşünmektedir. CO2 ile 15 dk süreyle aktive olmuş örneğin parçacık boyutu, 

pulvarizatör yardımıyla küçültülmüş. Öğütme işleminin elektrot performansına etkisi 

incelenmiştir. Küçülen parçacıklar elektrostatik kuvvetlerin etkisiyle aglomere olarak, 

elektrot direncinin artmasına sebep olmaktadır. Aktif karbon-PANI kompozit 
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elektrotlarının elektrokimyasal performansı, orijinal aktif karbon ve saf PANI ile 

hazırlanan elektrotlardan önemli oranda yüksektir . Bunun sebebi, kompozit 

elektrotlarda, yük depolama mekanizmasının hem çift tabaka hem de faradaik 

proseslerin toplamından oluşması ve bu yolla yüzeyde daha fazla yük depolanmasıdır. 

En iyi performans kütlece %50-50 aktif karbon ve PANI içeren kompozit elektrot ile 

elde edilmiştir (228 F/g). Kompozit elektrotların performansları, literatürdeki benzer 

çalışmalarla uyumlu olup, umut vadetmektedir. Bu çalışma ile ilgili yayın, hazırlık 

aşamasında olup, elektrotların performansı için ek analizlere ihtiyaç duyulmaktadır.  

 

Tez çalışmasının Manchester Üniversitesinde gerçekleştirilen bölümünde püskürtme 

yöntemi kullanılmıştır. Bu teknikle, önceki elektrot hazırlama yöntemi olan daldırma 

yöntemine göre çok daha homojen elektrotlar, istenen kalınlıkta hazırlanmıştır. 

Püskürtme ile hazırlanan elektrotların spesifik kapasitansları, daldırma yöntemine 

göre % 80 oranında artış göstermiştir. Çay atığı temelli orijinal aktif karbon örneğinden 

püskürtme yöntemiyle hazırlanan elektrotlar için en uygun bağlayıcı malzeme ve 

elektrolit tipini belirlemek için gerçekleştirilen deneyler sonucunda, hazırlanan 

elektrotun en iyi elektrokimyasal performansı, PVdF bağlayıcı ile 1 M H2SO4 sulu 

elektrolit ortamında gösterdiği saptanmıştır. Çay atığı, domates dalı ve yaprağından 

K2CO3 aktivasyonu ile üretilen mikrogözenekli yapıdaki aktif karbonlar arasında en iyi 

performansı, çay atığı temelli aktif karbon elektrot sergilemiştir. Kimyon bitkisinin 

farklı asitlerle yıkanarak demineralizasyonu sonucu elde edilen örneklerden H3PO4 

aktivasyonu ile hazırlanan aktif karbonların kapasitif performansında, orijinal kimyon 

bitkisinden üretilen örneğe göre gelişme kaydedilmiştir. Hammaddenin 

demineralizasyonun, elektrotun iç direncini arttıran inorganik maddelerin uzaklaşmasına 

yardımcı olarak, elektrot performansını arttırdığı sonucuna varılmıştır. Çay atığı ve 

linyit kömürü karışımından H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif karbonun gözenek 

yapısının, orijinal çay atığından üretilen örneğin gözenek yapısından oldukça farklı 

olduğu belirlenmiştir. Biyokütle ve kömür karışımından elde edilen örneğin elektrot 

performansında, orijinal örneğe göre gelişme kaydedilmiştir. Biyokütlenin saf 

bileşenleri olan selüloz, hemiselüloz ve ligninden H3PO4 aktivasyonu ile üretilen aktif 

karbonların süperkapasitif performansları incelenmiştir. Sonuç olarak, selüloz ve 

hemiselülozdan üretilen mezogözenekli yapıdaki aktif karbonların benzer spesifik 
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kapasitans, fakat farklı direnç özelikleri sergiledikleri belirlenmiştir. Daha 

mikrogözenekli yapıda olan lignin temelli aktif karbon elektrotlarının performansının, 

diğer elektrotlardan bir miktar daha düşük olduğu belirlenmiştir. Sonuç olarak üretilen 

aktif karbonun yüzey özelikleri ve elektrokimyasal performansının, hammadde olarak 

kullanılan saf bileşenin tipine kuvvetle bağlı olduğu tespit edilmiştir.  

 

Tez çalışması kapsamında başta çay atığı olmak üzere, farklı biyokütle atıklarından 

hazırlanan aktif karbon elektrotlarla ulaşılan spesifik kapasitans değerlerinin 

literatürdeki biyokütle temelli aktif karbon elektrotlar içeren benzer çalışmalardaki 

değerlerle karşılaştırılabilir olduğu görülmüştür. Bununla birlikte, literatürdeki 

biyokütle temelli süperkapasitör çalışmalarında, biyokütlenin aktivasyonu için daha 

sıklıkla, yüksek gözeneklilik oluşumunu destekleyen kimyasallar olan KOH ve ZnCl2 

tercih edilmektedir. Çay atığı, kimyon ve domates bitkisi temelli aktif karbonların 

elektrot malzemesi olarak kullanıldığı ve aktivasyon aracı olarak kullanılan K2CO3 ve 

H3PO4’in süperkapasitör performans üzerine etkisinin incelendiği bir başka çalışmaya 

literatürde rastlanmamıştır.   

 

Manchester Üniversitesi’nde gerçekleştirilen bu çalışmaya ek olarak, çay atığından 

H3PO4 aktivasyonu ile üretilen orijinal aktif karbon örneği, birlikte çalışılan araştırma 

grubunun yakıt hücresi çalışmalarında, gaz difüzyon tabakası ve katalizör tabakası 

olarak test edilmiş ve hücrenin güç kapasitesine etkisi incelenmiştir. Üretilen biyokütle 

temelli aktif karbon örneğinin kullanımı ile yakıt hücresinin performansında yaklaşık  % 

40 oranında artış elde edilmiştir. Çalışmalar, uluslararası bir konferansta sunulmuştur. 

Konuyla ilgili ortak bir makale şu anda hazırlık sürecindedir. 

 

Sonuç olarak, tamamlanan doktora çalışması kapsamında kullanılan/geliştirilen 

biyokütle temelli aktif karbon hazırlama proses(ler)i ve üretilen aktif karbonlar başlıca 

süperkapasitörler olmak üzere, yakıt hücreleri gibi diğer enerji depolama sistemlerinde 

de düşük maliyetli ve yüksek performanslı elektrot malzemeleri olarak kullanılmak için 

umut vaad etmektedir. 
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