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Figure A. Acetone adsorption capacities of activated carbons at room temperature obtained from
Zonguldak-Karadon coal by KOH and NaOH activation.

Purpose: The purpose of the study is to investigate the acetone adsorption characteristics of activated carbons
at room temperature obtained from Zonguldak-Karadon coal by physical and chemical methods; to investigate
the effects of the adsorbent preparation technique, type of activating agent and activation temperature on
acetone adsorption; and to evaluate the adsorption process through the use of different adsorption isotherm
models.

Theory and Methods:

Acetone adsorption behavior of activated carbons from Zonguldak-Karadon coal obtained by treatments with
different activating agents (NaOH, KOH, ZnCl, or H3PO4) and temperatures (400-800°C) were investigated.
Experimental adsorption isotherms of acetone vapors at room temperature were measured using a volumetric
technique following the data recorded as volume of acetone (V) adsorbed versus relative pressures (P/Po) in
the range 0-1.0. Adsorption equilibrium data were compared with different isotherm models in order to
investigate the acetone adsorption mechanism on various activated carbons. The relation between the acetone
adsorption behavior and the surface characteristics of activated carbons were analysed.

Results:

The Langmuir model constant :, that gives the maximum adsorption capacity was found in the range 0,12-
0,63 g/g. Adsorpsiyon characteristic energies Eoevaluated from the Dubinin-Radushkevich model were found
in the range 2,87-29,80 kJ/mol. The activated carbons obtained by chemical treatment had higher acetone
adsorption capacities than the physically activated ones, and that the adsorption capacity increased
proportionally with the total pore volume. The activated carbons obtained by KOH activation of Karadon coal
at 700 ve 800°C were found to have the highest acetone adsorption capacities.

Conclusion:

The activated carbons obtained by KOH activation of Zonguldak-Karadon coal at 700 and 800°C were found
to have the highest acetone adsorption capacities as 45 and 45,99 %, respectively. The results have shown
that the activated carbons obtained by chemical activation were highly efficient for acetone adsorption and
could have high commercial potential for use in the removal of acetone vapors.
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Zonguldak, Tiirkiye’nin en biiyiik tagkomiirii yataklarinin bulundugu, sinirlar igerisinde bir ¢ok komiir maden ocaginin
yer aldig1 Bat1 Karadeniz kiyisinin 6nemli bir kdmiir kentidir. Bu ¢alismada Zonguldak- Karadon komiir ocagindan alinan
bitiimlii komiir 6rneklerinden fiziksel ve kimyasal yontemlerle elde edilen aktif karbonlarin oda sicakligindaki aseton
adsorpsiyon ozelliklerinin incelenmesi amaglanmustir. Aseton adsorpsiyonuna adsorbent hazirlama yontemi, aktiflestirme
ajan1 (KOH, NaOH, ZnCl> ve H3PO.) ve aktiflestirme sicakliginin (400-800°C) etkileri incelenmistir. Karadon
komiiriinden elde edilen farkli aktif karbonlar {izerinde aseton adsorpsiyon mekanizmasinin agiklanmasi amaciyla, aseton
adsorpsiyon denge verileri Brunauer-Emmett-Teller, Langmuir, Freundlich, Harkins-Jura, Dubinin-Radushkevich,
Dubinin-Astakhov, Henderson, Halsey ve Smith olmak tizere farkli adsorpsiyon izoterm modelleriyle degerlendirilmis,
model parametreleri belirlenmistir. Maksimum adsorpsiyon kapasitesini veren Langmuir adsorpsiyon modeli sabiti W,
0,12-0,63 g/g deger araliginda bulunmustur. Dubinin-Radushkevich modelinden hesaplanan adsorpsiyon karakteristik
enerjisi £p’m 2,87-29,80 kJ/mol araliginda oldugu belirlenmistir. Kimyasal yontemle elde edilen aktif karbonlarin fiziksel
aktiflestirme yontemiyle elde edilen aktif karbonlardan daha yiiksek aseton adsorpsiyon kapasitesine sahip olduklari,
aseton adsorpsiyon kapasitesinin genellikle toplam gozenek hacmi ile arttig1 goriilmiistiir. Zonguldak-Karadon komiiriiniin
KOH ile 700 ve 800°C’de aktiflestirilmesiyle elde edilen aktif karbonlarin sirasiyla %45 ve %45,99 ile en yiiksek aseton
adsorpsiyon kapasitesine sahip olduklari belirlenmistir. Zonguldak-Karadon komiiriiniin kimyasal aktiflestirilmesiyle elde
edilen aktif karbonlarin aseton adsorpsiyonu i¢in oldukga etkin olduklar1 ve aseton buharlarinin aritilmasinda ticari olarak
yiiksek bir potansiyele sahip adsorbentler olabilecekleri belirlenmistir.

Investigation of acetone adsorption characteristics of activated carbons obtained from
Zonguldak-Karadon coal at room temperature
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Zonguldak is a major center of coal mines situated on the western BlackSea coast which has largest reserves of hard coal
of Turkey, possesing many coal mines in the territory. In this study the investigation of acetone adsorption characteristics
of activated carbons at room temperature obtained from Zonguldak-Karadon coal by physical and chemical methods is
aimed. The effects of the adsorbent preparation technique, type of activation agent (KOH, NaOH, ZnCl> ve H3PO4) and
activation temperature (400-800°C) on acetone adsorption were investigated. Acetone adsorption equilibrium data were
compared with different adsorption isotherm models such as, the Brunauer-Emmett-Teller, Langmuir, Freundlich,
Harkins-Jura, Dubinin-Radushkevich, Dubinin-Astakhov, Henderson, Halsey and Smith, in order to investigate the
acetone adsorption mechanism on various activated carbons obtained from Karadon coal, and the model parameters were
determined. The Langmuir model adsorption constant /7, that gives the maximum adsorption capacity was found with the
values in the range 0,12-0,63 g/g. Adsorpsiyon characteristic energies Eyevaluated from the Dubinin-Radushkevich model
were found in the range 2,87-29,80 kJ/mol. The activated carbons obtained by chemical treatment were found to have
higher acetone adsorption capacities than the physically activated ones, and that the adsorption capacity increased
proportionally with the total pore volume. The activated carbons obtained by KOH activation of Zonguldak-Karadon coal
at 700 ve 800°C were found to have the highest acetone adsorption capacities as 45% and 45,99%, respectively. The results
of the study have shown that the activated carbons obtained by chemical activation were highly efficient for acetone
adsorption and have high commercial potential for use in the removal of acetone vapors.
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1. GIRIS (INTRODUCTION)

Ucucu organik bilesikler (UOB) i¢ mekanlar, endiistriyel
stiregler ve ulasim faaliyetlerinden ortama yayilirlar. Bu
bilesiklerin ¢ok diisiikk derisimleri bile kirletici 6zellik
gostererek cevreyi ve insan saghigini tehdit edebilir [1].
Oksijenli ugucu organik kirleticilerden biri olan aseton
plastik, kauguk ve ilag endiistrisinde yaygin olarak kullanilan
bir ¢oziicii olup, merkezi sinir sistemi, bobrek ve pankreasa
son derece zararli etkileri oldugu bilinmektedir. Bu nedenle
aseton yayilimmin kontrol altina alinmasina gereksinim
duyulmaktadir. Ugucu organik bilesiklerin  ortam
havasindaki derisimlerinin azaltilmasi igin uygulanan
yontemler arasinda biyolojik bozunma, fotokataliz, katalitik
oksidasyon, adsorpsiyon gibi yontemler sayilabilir [1, 2]. Bu
yontemler arasinda adsorpsiyonun ugucu organik kirletici
bilesiklerin giderilmesi ve geri kazanilmasinda etkili bir
yontem oldugu kabul edilmistir [3, 4]. Aktif karbonlar genis
ylizey alani, genis gozenek hacmi, uygun gozenek boyutu
dagilimi1 ve kimyasal kararliliga sahip gézenekli adsorbentler
olup [5, 6], bu 6zellikleri nedeniyle ugucu organik kirletici
bilesiklerin gideriminde etkin bir sekilde kullanilmaktadirlar
[7, 8]. Aktif karbonlar komiir [9, 10], meyve g¢ekirdekleri
[11, 12], meyve kabuklari, endiistriyel ve tarimsal atiklar
[13] gibi organik malzemelerden sentezlenebilirler [14, 15].
Aktif karbonun ugucu organik Kkirleticiyi adsorplama
kapasitesi; baslangic malzemesi, gozenek yapisi, yiizey
ozellikleri, aktiflestirme yoOntemi, aktiflestirme kosullari
(aktiflestirme ajani, sicaklifi ve siiresi) gibi oOzelliklere
baglidir [16, 17]. Aktiflestirme islemi fiziksel veya kimyasal
aktiflestirme teknikleriyle gergeklestirilebilir [18, 19].
Fiziksel aktiflestirme yonteminde baglangic maddesi once
karbonizasyon islemine tutulur, sonrasinda ise su buhari,
hava veya CO, kullamilarak aktiflestirme tamamlanir.
Kimyasal aktiflestirme yontemi ise baglangi¢ maddesinin
NaOH, KOH [20, 21], LiOH [22], K»COs3, Na,COs [23, 24],
H>SO04 [25], HNOs, H3PO4 [26], ZnCl, [27] ve AlICI; [27]
gibi ¢esitli kimyasal aktiflestirme ajanlart ile belirli oranlarda
karistirilmasiyla tek asamada gerceklestirilir.

Ugucu organik bilesiklerin farkli tiirden adsorbentlere
adsorpsiyonu ile ilgili bircok arastirma gerceklestirilmistir.
Sui vd. [28] ugucu organik bilesiklerden aseton ve etil
asetatin silikajel iizerine adsorpsiyonu ve desorpsiyonunu
incelemisgler, ¢alismalarinda etil asetatin silikajel iizerine
adsorpsiyonunun aseton adsorpsiyonundan daha giiclii
oldugunun bulundugunu belirtmiglerdir. Zhang vd. [29]
ahsap ve yer fistigi kabugunun H;PO; ve KOH ile
aktiflestirilmesiyle gelistirdikleri adsorbentleri, polar yapida
olan aseton ile polar yapida olmayan siklohekzan ugucu
organik bilesiklerinin adsorpsiyonunda kullanmislardir.
Calismalarinda, H3;PO4 ile elde edilen aktiflestirilmis
orneklerin KOH ile aktiflestirilmis 6rneklere gore daha genis
ylizey alan1 verdiklerini belirtmiglerdir. Aktiflestirilmemis
ornekler tizerine aseton ve siklohekzan adsorpsiyon
kapasitelerinin 25,36 mg/g’dan daha diisiik iken,
aktiflestirilmis Ornekler icin adsorpsiyon kapasitesinin
159,66 mg/g’a ulagtigin1 gostermislerdir [29]. Ushiki vd.

[30] aseton, toluen, n-hekzan, n-oktan, n-dekan, metanol,
etanol, 2-propanol ve propilen glikol monometil eter gibi
ugucu organik bilesiklerin  aktif karbon iizerine
adsorpsiyonunu Dubinin-Astakhov izotermi ile
incelemislerdir. Wang vd. [31] hindistan cevizi kabugundan
elde edilen aktif karbon iizerine asetaldehit/aseton
adsorpsiyonunu inceledikleri ¢aligmalarinda adsorpsiyon
verilerini Langmuir, Freundlich ve Sips modellerini
kullanarak degerlendirmigler, Freundlich izoterm modelinin
en uygun izoterm modeli oldugunu ag¢iklamislardir. Ma vd.
[32] KOH kullanarak olduk¢a yiiksek yilizey alani (2940
m?/g) olan gozenekli karbon adsorbent hazirlanuglar, 25°C
ve 18 kPa kosullar altinda 16,91 mmol/g aseton adsorpsiyon
kapasitesi elde ettiklerini agiklamislardir. Zhou vd. [6]
aseton, toluen ve metanol adsorpsiyonu i¢in dort farkli aktif
karbon/metal  oksit kompoziti (AC/MgO, AC/ZnO,
AC/CuO, AC/ZrO,) sentezlemisler, c¢aligmalarmmda ZnO
nanopargaciklarinin  aktif karbonun UOB adsorplama
yetegini en fazla arttiran pargaciklar  oldugunu
belirtmiglerdir. Zhou vd. [33] baska bir ¢alismada ise
hazirladiklar1 bir aktif karbon/MgO kompoziti ile aseton
adsorpsiyonunu ¢aligmiglar, aktif karbon iizerindeki MgO
nano parcaciklarinin aseton adsorpsiyon kapasitesine olumlu
etkisi oldugunu ve aseton adsorpsiyon kapasitesinin 432,7
mg/g oldugunu rapor etmislerdir. Li vd. [34] tiitiin
dallarindan hazirladiklar1 gozenekli yapidaki karbon/metal
organik kafes kompozitleri iizerinde aseton adsorpsiyonu
davraniglarii incelemisler, hazirladiklari 2 kompozit
orneginin adsorpsiyon kapasitesinin metal organik kafes
yapilara gore artmis oldugunu belirtmislerdir. Ozellikle
MIL-101/TC40 kompozitinin 288 K sicaklikta ve 18,9 kPa
basingta aseton adsorpsiyon kapasitesinin 1137 mg/g olarak
bulundugunu bildirmislerdir. Zhang vd. [35] 15 farkli
biyolojik kokenli adsorbentler iizerine aseton, siklohekzan
ve toluen adsorpsiyonunu incelemisler, bu biyolojik
adsorbentlerin UOB’i adsorplama kapasitelerinin 5.58-91.16
mg/g araliginda oldugunu ve UOB adsorpsiyonuna,
adsorbentin yiizey alaninin ve karbonize edilmemis organik
madde igeriginin etkili oldugunu belirtmiglerdir. Yu vd. [36]
aseton adsorpsiyonuna goézenek yapilarinin ve fonksiyonel
gruplarin etkisini incelemek i¢in farkli 6zelliklere sahip aktif
karbonlar1 yiizey modifikasyonu ile elde etmislerdir. Mikro
gbzeneklerin aseton adsorpsiyonuna olumlu etki gosterdigini
ve adsorbent yiizeyindeki karboksilik gruplarin arttirilmasi
ile aseton adsorpsiyonunun artabilecegini bildirmisler, AC-
N 6rneginin aseton desorpsiyon aktivasyon enerjisinin 81.6
kJ/mol oldugunu rapor etmislerdir. Hu vd. [37] aseton ve
metanol adsorpsiyonu igin esnek etoksi gruplari takilmig
metal organik kafes yapilar1 sentezlemisler; bu yapilarin
aseton i¢in tip I izotermi gosterirken, metanol i¢in ise tip V
izotermi sergiledigini belirtmislerdir. Blommaerts vd. [38]
aseton, metanol, toluen, izohekzan ve izopentan olmak iizere
bes farkli ugucu organik bilesigin, ii¢ farkli zeolit ve 2
silikajel ~ iizerine adsorpsiyonunu FTIR  kullanarak
aragtirmiglardir.

Zonguldak, yakin ¢evresinde bir ¢ok kémiir madenini iginde
bulunduran Bati Karadeniz Boélgesinin 6nemli bir komiir
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sehridir. Onceki ¢aligmalarimizda, Zonguldak gevresindeki
farkli kdmiir ocaklarmndan alinan kémiir drneklerine farklt
yontemler uygulanmasiyla aktif karbonlar iiretilmesi [14],
tiretilen aktif karbonlarin hidrojen gazinin adsorpsiyon
ozellikleri [16,18]; atik sulardaki boyar maddelerin
adsorpsiyonla giderilmesi [17, 19] konularinda ¢esitli
caligmalar yapilmistir. Bu ¢aligmalarda Kilimli, Armutguk,
Rat komiir ocaklarmin &rnekleri kullanilmistir. Diger bir
calismada ise Kozlu komiriiniin 800°C’de KOH
aktiflestirilmesiyle 1904 m*/g yiizey alanna sahip oldukga
etkin aktif karbonlar iiretilmis [8] ve izopropil alkol, etil
alkol ve aseton organik buhar adsorpsiyonu ¢aligilmistir [8].
Daha sonraki bir caligmada ise Zonguldak Karadon bitiimlii
komiirlerinden tek basamakli kimyasal aktiflestirme ile
NaOH, KOH, ZnCl, veya H3PO4 kullanilmastyla aktif
karbonlar iretilmis ve alkol buharlarinin adsorpsiyonu
aragtirtlmistir [9]. Bu ¢alismada ise Zonguldak-Karadon
komiiriinden onceki caligmamizda iiretim ydntemleri ve
yiizey ozellikleri detayli bir sekilde analiz edilerek, 2 farklt
alkoliin (izopropil alkol ve etil alkol) adsorpsiyonunda
kullanilan [9] 17 farkli yapisal 6zellige sahip aktif karbon
numunelerinin, Karadon komiiriiniin aktiflestirilmemis
orneklerinin ve bu kdmiirden fiziksel yontemlerle elde edilen
farkli yapidaki aktif karbonlarmn aseton adsorpsiyon
ozelliklerinin arastirilmasi amaglanmigtir. Yapilan ¢aligma
ile aktif karbon iretim yontemi, kimyasal aktivasyon
ajaninin ve aktif karbonlarin yapisal &zellikleri gibi
faktorlerin aseton adsorpsiyon davramisina etkilerinin
incelenmesi ve aydinlatilmasi amaglanmaktadir. Aseton
adsorpsiyon denge verileri Brunauer-Emmett-Teller (BET),
Langmuir, Freundlich, Harkins-Jura (HJ), Dubinin-
Radushkevich (DR), Dubinin-Astakhov (DA), Henderson,
Halsey ve Smith olmak iizere farkli adsorpsiyon izoterm
modelleriyle degerlendirilmis, ¢aligilan adsorpsiyon izoterm
modellerinin ~ parametreleri  hesaplanarak ~ Karadon
Komiiriinden elde edilen farkli aktif karbonlar iizerinde
aseton adsorpsiyon  mekanizmasinin aciklanmasi
amaglanmigtir. Bolgemizde bol olarak bulunan ve kolay
ulagilabilir yerel dogal kaynaklarimizla, diisiik maliyetli ve
hizli uygulanabilir yontemlerin uygulanmasiyla etkin
adsorpsiyon performansina sahip aktif karbonlarn elde
edilmesi ve aseton buharlarmin adsorpsiyonla aritimi
alaninda  degerlendirilmesi  ¢aligmanin  Onemini  ve
orijinalligini olugturmaktadir.

2. MATERYAL VE METOD
(MATERIAL AND METHOD)

2.1 Materyal (Material)

Aseton adsorpsiyonu i¢in Zonguldak Karadon kdmiiriinden
farkli aktiflestirme ajanlari (KOH, NaOH, ZnCl, ve H3POy)
ile elde edilen 17 farkli yapidaki aktif karbonla birlikte,
aktiflestirilmemis Karadon kémiirii ve Karadon komiiriinden
fiziksel aktivasyonla elde edilen aktif karbon olmak tizere 19
adsorbent kullanilmistir. Kimyasal aktiflestirme yontemiyle
elde edilen aktif karbonlarin iiretim yontemi Onceki
calismamizda detayli olarak anlatilmistir [9]. Elde edilen
aktif karbonlar kullanilan aktiflestirme ajaninin bag harfi ve
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iretilme sicakliginin birlestirilmesi ile isimlendirilmistir
(Ornegin: K500, 500°C’de KOH kullanilarak kimyasal
aktiflestirmeyle elde edilen aktif karbon; N700, 700°C’de
NaOH kullanilarak kimyasal aktiflestirmeyle elde edilen
aktif karbon). Aktif karbon elde etmek i¢in kullanilan
fiziksel aktiflestirme yontemi de Onceki c¢aligmamizda
ayrmtili olarak agiklanmistir [8]. Karadon komiir ocagindan
aliman ham komiir 6ncelikle 106-300 pm pargacik boyutuna
getirilmigtir. Kiil oranlar1 ve ugucu madde miktarlar
sirastyla ASTM D 3175 ve ASTM D 3174 standartlar
kullanilarak  belirlenmistir. Karadon komirinin — kiil
iceriginin %11,6 oldugu belirlendikten sonra, kiil oraninin
azaltilmast i¢in 24 saat boyunca 60°C’de 5 N HCl ile igleme
sokulmus; elde edilen ¢o6zelti siiziilmis ve siiziinti
icerisindeki kloriir iyonlarinin giderilmesi igin 80°C’de saf
su ile yikanmigtir. Elde edilen numune sonrasinda 2 saat
boyunca 22 N HF ile 60°C’de isleme tutulmus ve tekrar
yikanmistir. Bu islem sonunda elde edilen Karadon
kémiirtiniin (K) kiil igeriginin %0,4 oldugu belirlenmistir [9].
Kiil orani disiiriilen Karadon komiirii sicaklik kontrollii bir
tiip firinda azot gazi akisi altinda 5°C/dakika 1sitma hiziyla 1
saat siireyle 600°C’de tutulmus, ardindan yine azot gazi akist
altinda sogumaya birakilmigtir. Bu islem sonucunda elde
edilen aktif karbon, fiziksel yontemle elde edilen aktif
karbon (FAK) olarak tanimlanmistir. Kiil igerigi azaltilan
Karadon komiirii farkli aktiflestirme ajanlariyla (NaOH,
KOH, ZnCl, ve H3;PO4) 4/1 oraninda (aktiflestirme
ajan/kdmiir) fiziksel olarak karistirilmigtir. Bu oran, daha
once yapilan deneysel caligmalar sonucunda en iyi etkinin
gozlendigi oran oldugu i¢in secilmistir [9]. Karigimlar tiip
firnda 500-800°C sicaklik araliginda, 5°C/dak 1sitma hiziyla
N ortaminda 60 dakika isitilmistir. Tiip firindan alinan her
ornek katran yapinin uzaklastirilmasi amactyla, dnce derisik
HCl ile, sonrasinda drnekte klor iyonu kalmayana dek saf su
ile yikanmustir. Siiziintiye AgNOs eklenerek, AgCl
¢okmeyene kadar igleme devam edilmistir. Elde edilen aktif
karbonlar 120°C’de kurutulmus ve isimlendirilmistir. XY
seklinde yapilan isimlendirme isleminde, X aktiflegtirme
ajanmin ilk harfini (Ornegin: NaOH i¢in N, KOH icin K,
ZnCl, i¢in Z ve H3POy4 icin H), Y ise aktiflestirme sicakligini
gostermektedir [9].

2.2. Adsorpsiyon Deneyleri (Adsorption Experiments)

Adsorpsiyon  deneyleri  Oncesinde,  adsorbentlerin
icerigindeki nem ve gazlarin giderilmesi amaciyla tiim
orneklerin 12 saat siireyle 250°C’de vakum altinda tutulmasi
saglanmigtir. Quantachrome Autosorb-1 cihazi kullanilarak
tim  Ornekler igin  -196°C’de elde edilen N,
adsorpsiyon/desorpsiyon izoterm verileri, 6rneklerin yiizey
alani, gézenek hacmi ve gozenek boyutu dagilimlarinin
belirlenmesi i¢in kullanilmistir [8, 9]. Tiim 6rnekler iizerinde
aseton buharlarinin adsorpsiyon izotermleri yine ayni
cihazin standart buhar adsorpsiyon {initesi kullanilarak
volumetrik yontemle 25°C’de elde edilmistir. Her 6l¢iim igin
cihazin buhar 6rnek haznesi yiiksek saflikta aseton (Sigma-
Aldrich) ile doldurulmus ve bagil basing P/Py =~ 0-1
araliginda adsorplanan asetonun hacmi (V) kaydedilmistir.
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2.3. Adsorpsiyon Izoterm Modelleri
(Adsorption Isotherm Models)

Tiim adsorbentler i¢in aseton adsorpsiyon izotermleri,
asetonun adsorplanan hacminin (V) bagil basing (P/Py)
degisimine gore ¢izilmistir. Asetonun oda sicakligindaki
deneysel adsorpsiyon izoterm verilerinin degerlendirilmesi
icin  Brunauer-Emmett-Teller, Langmuir, Freundlich,
Harkins-Jura, Dubinin-Radushkevic, Dubinin-Astakhov,
Henderson, Halsey ve Smith adsorpsiyon izoterm modelleri
olmak tizere 9 farkli izoterm modelinin kullanimi se¢ilmistir.
Adsorpsiyon modellerindeki parametreler hesaplanarak,
korelasyon katsay1si (%) degerleriyle birlikte sunulmustur. 7
nin 1’e yakin yiiksek degerleri, deneysel verilerle modellerin
uyumunun iyi oldugunun gostergesidir.

BET Modeli [39] (Es. 1)

1 1 c-1(P
WD = it i 7o) m
Langmuir Modeli [40] (Es. 2)

P P
ﬁz;_Fﬁ )

w CWy Wi

BET ve Langmuir modellerinde, W asetonun P/P, bagil
basincindaki kiitlesini, W, ise asetonun tek tabaka kiitlesini
gostermektedir. C terimi adsorpsiyon enerjisiyle ilgili olup,
degeri  adsorbent/aseton  etkilesimlerinin  siddetinin
gostergesidir. BET modeli, Langmuir tek tabaka modelinin
cok tabaka adsorpsiyonuna uzantisidir [39, 40].

Freundlich Modeli [41] (Es. 3)
logV =log k + 1/n log P 3)

Freundlich izotermi heterojen yiizeylerdeki ideal olmayan
adsorpsiyon ve ¢ok tabaka adsorpsiyonu i¢in uygulanabilen
bir bagintiy1 ifade eder. Freundlich denklemindeki k (cm®/g)
adsorpsiyon kapasitesini, 1/n de adsorpsiyon siddetini
gostermektedir. 1/n degeri adsorpsiyon  siirecinin
anlagilmasin1 saglamakta, degerlerinin 0 ve 1 arasindaki
degisimi kimyasal adsorpsiyonla ilgili olup, tersinmez iglemi
gosterirken, degerlerinin sifira yaklasmasi heterojenligin
daha fazla oldugunun gostergesidir. 1/nnin 1 den biiyiik
degerleri kooperatif adsorpsiyonla uyumludur [41].

Harkins-Jura Modeli [42] (Es. 4)

mEf=a-2 4)

Py w2

Harkins-Jura Modeli ¢ok tabaka adsorpsiyonunu gézoniine
alir ve gozeneklerin heterojen dagilimiyla agiklanabilir. HJ
izoterm parametresi 4 ¢ok tabaka adsorpsiyonuyla ilgili
olup, heterojen gozenek dagilimi varligini gosterir, B de
izoterm sabitidir [42].

Dubinin-Radushkevich Modeli [43] (Es. 5)

logV =logV, —2.303 (%)2 log (ﬂ)z %)

P

Dubinin-Astakhov Modeli [44] (Es. 6)

n
W = W, exp [— (% lnp%) ] (6)
Dubinin-Radushkevich [43] ve Dubinin-Astakhov [44]
denklemleri adsorbentin mikrogézenek hacminin dolmasi
teorisine dayanmaktadir. Denklemlerde E ve Ey karakteristik
enerjiyi, Vp mikrogdzenek hacmini, ve f affinite katsayisini
gostermektedir. DR modeli mikrogézenek hacminin
adsorplanan molekiillerle doldugunu goézoéniine alir. Bu
teoriye gore Ey degeri kiiglildiikge, molekiillerin adsorbentler
iizerine adsorplanmasi daha kolay hale gelir [43].

Henderson Modeli [45] (Es. 7)
P
In [—ln (1 - P_o)] =lnk+nlnW @)

Halsey Modeli [46](Es. 8)

mw = [2inc-2in (In2)| (8)
Smith Modeli [47] (Es. 9)
W=Vb—Vln(1—P%) 9)

Henderson [45], Halsey [46] ve Smith [47] izoterm modelleri
V' ve P/P, arasindaki iistel veya logaritmik iliskinin varligin
ifade ederken, adsorplanan molekiillerin ¢ok tabakali
adsorpsiyonuna karsilik gelir. Her bir model heterojen
ylizeydeki adsorpsiyon siireciyle uyumludur. Henderson
modeli termodinamik yollardan tiiretilmis yari-empirik bir
model [45], Halsey modeli [46] ise diizgiin olmayan bir
yiizeyden bagil olarak ¢ok uzak mesafelerdeki ¢ok tabakali
yogunlagmay1 ifade eder. Smith modelinde, yiizey {izerine
adsorplanan miktar alt sinirlara ve normal olarak yogunlagan
kesirlere ayrilmistir [47].

3. SONUCLAR VE TARTISMALAR
(RESULTS AND DISCUSSIONS)

3.1. Azot adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri
(Nitrogen adsorption/desorption isotherms)

Karadon komiiriiniin (K) -196°C’deki N,
adsorpsiyon/desorpsiyon izotermi Sekil la’da, Karadon
komiiriinden fiziksel yontemle elde edilen aktif karbonun
(FAK) -196°C’deki N, adsorpsiyon/desorpsiyon izotermi ise
Sekil 1b’de gosterilmigtir. FAK Orneginin
adsorpsiyon/desorpsiyon izotermi [UPAC siniflandirmasina
gore Tip II ve Tip III izotermlerinin karigimina
benzemektedir.  Grafige  bakildiginda  adsorpsiyon
histerezisinin bulunmadigi agik¢a goriilmekte, bu durum
yapida mezo gozeneklerin bulunmadigini
distindiirmektedir. Kiil oran1 azaltilmis Karadon komiiriiniin
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Sekil 1. N, adsorpsiyon/desorpsiyon izotermleri (-196°C) (a) Karadon komiirii (K) (b) Karadon kdmiiriinden fiziksel

yontemle elde edilen aktif karbon (FAK)
(N2 adsorption/desorption isotherms (-196°C) (a) Karadon coal (K) (b) Activated carbon obtained from Karadon coal by physical activation (FAK))

BET yiizey alani 29 m%/g iken, komiiriin 600°C’de 1sil
islemle fiziksel olarak aktiflestirilmesiyle (FAK) BET yiizey
alanm1 311 m%*/g’a ulasmustir. Karadon kémiiriinden kimyasal
aktivasyonla elde edilen aktif karbonlarin yapisi, N>
adsorpsiyon-desorpsiyon izotermleri, yogunluk, elementel
analiz, TG ve DTG analizleri 6nceki ¢aligmamizda detayli
olarak aciklanmig olup, her bir aktiflestirme ajaninin
kullanimiyla elde edilen en yiiksek yiizey alanli (BET) aktif
karbonlar ve yiizey alanlar1 sirastyla K700, N700, Z400 ve
H700 igin 1659, 1335, 926 ve 767 m?/g olarak bulunmustur
[9]. KOH, NaOH ve H3;PO, aktiflestirme ajanlariyla en
yiiksek ylizey alani 700°C’de bulunurken, ZnCl, i¢in en
yiiksek yiizey alan1 oldukga diisiik bir sicaklik olan 400°C’de
elde edilmistir [9].

3.2. Aseton adsorpsiyon izotermleri
(Acetone adsorption isotherms)

Asetonun Karadon komiirii, FAK ve kimyasal aktivasyonla
elde edilen 17 farkl: aktif karbon tizerinde oda sicakligindaki
deneysel adsorpsiyon izoterm verileri, bagil basinca (P/Po)
karst adsorplanan aseton hacminin (V) degisiminin
cizilmesiyle elde edilen grafiklerden olusturulmustur. Sekil
2, Karadon komiirii (K) ve bu kdmiirden fiziksel yontemle
elde edilen aktif karbonun (FAK) oda sicakligindaki aseton
adsorpsiyon izotermlerini gostermektedir. Sekil 3a ve Sekil
3b ise sirasiyla, Karadon komiirinden KOH ve NaOH
kullanilarak hazirlanan aktif karbonlarin oda sicakligindaki
aseton adsorpsiyon izotermlerini ve aseton adsorpsiyon
kapasitelerini gostermektedir. Sekil 3c ve Sekil 3d’de,
Karadon kdmiiriinden ZnCl, ve H3POj4 kullanarak hazirlanan
aktif karbonlarin oda sicakligindaki aseton adsorpsiyon
izotermleri ve aseton adsorpsiyon Kkapasiteleri, sirasiyla
sunulmustur.

Asetonun deneysel adsorpsiyon izoterm verileri Brunauer-
Emmett-Teller, Langmuir, Freundlich, Harkins-Jura,
Dubinin-Radushkevic, Dubinin-Astakhov, = Henderson,
Halsey ve Smith izoterm modelleriyle karsilastirilmig ve her
bir modelin igerdigi izoterm parametreleri belirlenmistir.
Asetonun tiim adsorbentler {lizerindeki adsorpsiyon izoterm
modellerine ait parametreler Tablo 1-Tablo 4’de
sunulmustur. BET izoterm modeline ait korelasyon
2216

katsayilarinin 2 aktif karbon hari¢ olduk¢a yiiksek degerde
oldugu bulunmustur. KOH kullanarak 600, 700 ve 800°C’de
hazirlanan aktif karbonlar i¢in korelasyon katsayilar1 0,99
iken, Karadon komiirii i¢in 0,88 degerindedir. KOH ile
500°C’de hazirlanan aktif karbon (K500) iizerine aseton
adsorpsiyonu i¢in BET izoterm modeline ait korelasyon
katsayis1  olduk¢a  diigiiktir  (+°=0,52). Korelasyon
katsayilari, NaOH ve H3PO4 kullanarak elde edilen tiim aktif
karbonlarm 0,99; ZnCl, kullanarak 400, 500, 700 ve
800°C’de hazirlanan aktif karbonlarin ise 0,97-0,99
araligindaki degerlerde, 600°C’de hazirlanan aktif karbonun
(z600) ise 0,51  degerindedir.  Aseton/adsorbent
etkilesimlerinin derecesini gosteren C degerleri Z400, H600
ve H800 oOrnekleri i¢in daha yiiksek bulunmustur. BET
modelinin adsorpsiyon kapasitesi (W,,) en yliksek degerlere
K700 ve K800 drneklerinde, sirastyla 0,38 ve 0,38 g/g olarak
ulagsmigtir. Deneysel verilerin, Langmuir modeline yine
K500 (KOH ile 500°C’de hazirlanan aktif karbon) ve Z600
(ZnCl, ile 600°C’de hazirlanan aktif karbon) 6rnekleri harig
0,97-0,99 aralig: ile yiiksek oranda korelasyon sagladigi,
Karadon komiirii iizerine aseton adsorpsiyonu icin
korelasyon katsayisinin 0,88 oldugu Tablo 1- Tablo 4’den
goriilmektedir. Langmuir izoterm modeli adsorpsiyon
kapasiteleri (W,) Z500, K700 ve K800 oOrnekleri i¢in
sirasiyla 0,40, 0,61 ve 0,63 g/g olarak hesaplanmistir. Onceki
bir calismamizda karsilastirma amach kullandigimiz ticari
aktif karbonun (AC) ayni sartlarda aseton adsorpsiyon
kapasitesi (W,,) BET izotermine gore 0,19 g/g bulunurken,
Langmuir izotermine gore 0,32 g/g olarak belirlenmistir [8].
Bu ticari aktif karbonun BET yiizey alani, Langmuir yiizey
alani, ortalama gdzenek c¢apr ve toplam gozenek hacmi
degerleri, sirastyla 745 m?g, 1132 m%g, 21,7 A ve 0.49
cm?/g’tiir [10]. Karadon kémiiriinden kimyasal aktivasyonla
elde ettigimiz aktif karbonlarin bazilar: ticari aktif karbona
gore oldukea iyi aseton adsorpsiyon kapasitesi vermiglerdir.
Tang vd. [48] yaptiklar1 ¢aliymada aseton adsorpsiyonu i¢in
modifiye edilmis aktif karbon kullanmislar ve adsorplanan
aseton miktarinin Langmuir izoterm modeline gore 0,33-
0,37 g/g araliginda oldugunu belirtmislerdir. Zhou vd. [33]
yaptiklar1 ¢aligmada, aseton adsorpsiyonu i¢in aktif karbonu
magnezyum oksitle modifiye etmisler ve en yiiksek
adsorpsiyon kapasitesinin Langmuir izoterm modeline gore
0,43 g/g oldugunu rapor etmislerdir. Bu ¢aligmada en yiiksek
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adsorpsiyon kapasitelerine sirasiyla 0,63 g/g ve 0,61 g/g
degerleriyle, KOH ile hazirladigimiz aktif karbonlardan
K700 ve K800 ile ulagilmistir. NaOH ile hazirladigimiz aktif

karbon (N700) i¢in bu degerin 0,51 g/g oldugu
belirlenmistir.

100 | ™K
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Sekil 2. Karadon komiirii (K) ve bu kdmiirden fiziksel
yontemle elde edilen aktif karbonun (FAK) oda

sicakligindaki aseton adsorpsiyon izotermi
(Acetone adsorption isotherms at room temperature of Karadon coal (K)
and the activated carbon obtained from Karadon coal by physical

Genel olarak Freundlich izoterm modelinden elde edilen
korelasyon katsayilarinin, BET ve Langmuir modellerinin
korelasyon  katsayillarindan  daha  kiigiik  oldugu
goriilmektedir.  Adsorpsiyon igleminin  uygunlugunu
gosteren Freundlich izoterm sabiti //n Z800, FAK ve
Karadon komiirii ornekleri hari¢ 0,09-0,93 araliginda
bulunmustur. Tablo 1- Tablo 4’deki degerler incelendiginde,
Karadon komiirii hari¢ olmak lizere, Harkins-Jura izotermine
oldukc¢a yiiksek uyum goriilmektedir. DR izoterm modeli
korelasyon katsayilari 0,96-0,99 araliginda degismektedir.
Mikro gozenek hacmini veren V; degerinin en yiiksek
degerleri 2600, K700 ve K800 6rnekleri i¢in elde edilmis,
sirastyla 1,86, 0,79 ve 0,80 cm’/g olarak bulunmustur. Ayni
adsorbentler tizerinde izopropil alkol ve etil alkol
adsorpsiyonunun incelendigi dnceki ¢aligmamizda, izopropil
alkol ve etil alkol adsorpsiyonu igin ¥ degerleri en yiiksek
sirastyla 0.70 (K700 6rnegi igin) ve 14,52 cm’/g (N700
O0rnegi i¢in) olarak bulunmustur [9]. DR izoterm modeli
karakteristik enerjisini veren Ep degerleri; K600, N500,
H700, H800, N600, N700, H600, FAK, K800, K700, Z400,
N800, H500 ve Z500 ornekleri igin sirastyla 29,80, 19,30,
18,91, 15,99, 17,30, 14,70, 14,06, 12,30, 12,10, 11,40, 10,80,
10,24, 10,19 ve 8,25 kJ/mol olarak hesaplanmistir. Diger
adsorbentler i¢in (K500, K, Z600, Z700 ve Z800) bu
degerlerin 8 kJ/mol’den daha diisiik olmasi, bu adsorbentler

activation (FAK)) tizerinde asetonun olasi fiziksel adsorpsiyonuna isaret
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Sekil 3. Karadon kdmiiriinden elde edilen aktif karbonlarin oda sicakligindaki aseton adsorpsiyon izotermleri ve
adsorpsiyon kapasiteleri (a) KOH ve NaOH kullanilarak hazirlanan aktif karbonlarin aseton adsorpsiyon izotermleri, (b)
KOH ve NaOH kullanilarak hazirlanan aktif karbonlarin aseton adsorpsiyon kapasiteleri, (¢) ZnCl, ve H3;PO4 kullanilarak
hazirlanan aktif karbonlarin aseton adsorpsiyon izotermleri, (d) ZnCl, ve H3POj4 kullanilarak hazirlanan aktif karbonlarin

aseton adsorpsiyon kapasiteleri (Acetone adsorption isotherms and adsorption capacities at room temperature of activated carbons obtained from
Karadon coal (a) Acetone adsorption isotherms of activated carbons obtained using KOH and NaOH, (b) Acetone adsorption capacities of activated
carbons obtained using KOH and NaOH, (c) Acetone adsorption isotherms of activated carbons obtained using ZnCl» and H;POs, (d) Acetone adsorption
capacities of activated carbons obtained using ZnCl» and H3PO4)
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etmektedir. Bu deger, Kozlu komiiriinin KOH kullanilarak
kimyasal aktiflestirilmesi yoluyla elde ettigimiz aktif
karbonlar tizerine aseton adsorpsiyonunun incelendigi daha
onceki ¢alisgmamizda 6,17-15,60 kJ/mol olarak bulunmustur
[8]. Aseton adsorpsiyonu karakteristik enerjisi i¢in benzer
sonuglar Li vd. [49] tarafindan da bildirilmistir. Lee ve
Reucroft [50] yaptiklar1 ¢alismada aseton adsorpsiyonu igin
komiir ve odundan aktif karbonlar hazirlamislar ve 9,2-23,6
kJ/mol araliginda karakteristik adsorpsiyon enerjisi rapor
etmiglerdir. Hsieh ve Chen [51] aseton adsorpsiyonu igin
heterojen karbon yapili adsorbentler kullanmiglar ve
karakteristik adsorpsiyon enerjisinin 16-42 kJ/mol araliginda
oldugunu belirtmislerdir.

Jiun-Horng vd. [52] tarafindan aseton adsorpsiyonu i¢in
cesitli adsorbentlerin kullanildig: ¢alismada ise karakteristik
adsorpsiyon enerjisinin 16,9-21,5 kJ/mol araliginda oldugu
belirtilmistir. Li vd. [49] yaptiklar1 ¢aligmada gozenekli
karbon ilave edilen MIL-101 adsorbentinin aseton
adsorpsiyonu azami izosterik 1sisinin 52 kJ/mol oldugunu

bildirmiglerdir. Bu c¢alismamizda ise, DA izoterm
modelinden hesaplanan E sabitinin en yiiksek degerleri
K600, N600, H700, H800 ve H600 ornekleri i¢in 76,40,
30,60, 29,90, 18,79, 16,60 kJ/mol olarak belirlenmistir.
Ayrica, yine DA izoterm modelinden hesaplanan ve Tablo 1-
Tablo 4°de verilen W) sabitinin 0,18-0,79 cm?/g araliginda
oldugu goriilmektedir. Fuertes vd. [53] aseton adsorpsiyonu
icin kullanilan aktif karbonlarin mikro gézenek hacmini
veren bu sabitin degerini 0,41 cm?/g olarak rapor etmislerdir.

Tablo 1-Tablo 4’den de goriildiigii gibi, Henderson ve
Halsey izoterm modelleri Karadon komiirii hari¢ tiim
adsorbentler i¢in iyi bir uyum gostermistir. Smith izoterm
modeline ait korelasyon katsayilari 0,70-0,97 araliginda
bulunmustur.

Karadon komiirii (K) ve bu komiirden fiziksel yontemle elde
edilen aktif karbonun (FAK) oda sicakligindaki aseton
adsorpsiyon izotermi Sekil 2’de verilmistir. Karadon
komiiriiniin izoterminde inis-¢ikis gozlemlenmekte, FAK

Tablo 1. Karadon komiirii ve kimyasal yontemle KOH kullanilarak iiretilen aktif karbonlarin aseton adsorpsiyonu izoterm

sabitleri ve adsorplanan aseton miktarlar1 (Adsorption isotherm constants and the amount of acetone adsorbed on Karadon coal and the
activated carbons obtained by chemical activation with KOH)

Adsorpsiyon  Model
Moderllier}i/ Parametreleri K300 K600 K700 K800 K
C -1,3 22,33 68,21 69,24 6,45
BET Wu(g/g) - 0,19 0,38 0,38 8,5E-4
I 0.54 0,99 0,99 0,99 0,88
C -2,82 26,33 24,06 23,67 -7,67
Langmuir W(g/g) - 0,35 0,63 0,61 1,1E-3
I 0,61 0,99 0,99 0,99 0,88
K 0,25 0,34 0,63 0,63 0,04
Freundlich 1/n 0,93 0,09 0,18 0,18 1,03
7 0,66 0,91 0,81 0,98 0,19
Harkins-Jura A4 7,4E-3 0,26 0,57 0,60 0,42
B 0,15 2,28 1,35 1,43 0,19
I 0,98 0,89 0,98 0,99 0,03
Vo(em®/g) 2,37 0,38 0,79 0,80 0,05
DR Ey(kJ/mol) 2,87 29,80 11,40 12,10 6,15
I 0,96 0,99 0,99 0,99 0,99
Wolem’/g) 0,49 0,39 0,77 0,79 -
DA n 3,50 1 2,30 2,35 -
E(kJ/mol) 3,72 76,4 9,09 9,78 -
K 4937 4,8E+8 60,81 61,23 0,39
Henderson n 3,22 17,73 8,32 8,99 0,45
I 0,99 0,94 0,93 0,94 0,57
C 7,2E-4 2,5E-14  1,7E-5 1,7E-5 8,11
Halsey n 3,31 26,80 19,14 18,74 1,89
7 0,96 0,91 0,97 0,99 0,53
Vs 0,09 0,30 0,55 0,54 -1,50
Smith 14 0,05 0,01 0,04 0,04 13,43
I 0,96 0,88 0,97 0,97 0,91
2P/Pp=0.9 we (%) 18,48 25,97 45,00 45,99 19,93
"P/Py=0.3 Wb (%) - 16,25 27,59 28,60 0,09
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Tablo 2. Karadon koémiiriinden fiziksel (FAK) ve kimyasal yontemle NaOH kullanilarak iiretilen aktif karbonlarin aseton

adsorpsiyonu izoterm sabitleri ve adsorplanan aseton miktarlari
(Adsorption isotherm constants and the amount of acetone adsorbed on the activated carbons obtained by physical (FAK) and chemical

activation with NaOH)
Adsorpsiyon  Model . N500  N600  N700 N800  FAK
Modelleri Parametreleri
C 53,98 31,39 33,36 334 34,52
BET Wu(g/g) 0,17 0,23 0,31 0,09 0,10
7 0,99 0,99 0,99 0,99 0,99
C 15,80 47,93 41,58 13,94 56,86
Langmuir W(g/g) 0,31 0,38 0,51 0,17 0,12
7’ 0,99 0,99 0,99 0,99 0,99
K 0,33 0,43 0,56 0,21 0,13
Freundlich 1/n 0,22 0,15 0,13 0,35 4,32
r? 0,98 0,87 0,92 0,94 0,97
Harkins- A 0,08 0,19 0,39 0,02 0,07
Jura B 0,64 1,01 1,25 0,30 2,34
7’ 0,98 0,91 0,93 0,98 0,95
Vo(cm’/g) 0,31 0,47 0,64 0,20 0,33
DR Eo(kJ/mol) 19,30 17,30 14,70 10,19 12,30
7’ 0,99 0,99 0,99 0,99 0,99
Wo(cm’/g) 0,33 0,45 - 0,18 0,28
DA n 1 3,50 - 3,50 1
E(kJ/mol) 30,60 10,20 - 7,54 8,37
K 3292 14771 6130,7 2180 9875
Henderson n 6,69 10,25 13,00 4,39 6,46
7’ 0,97 0,98 0,99 0,99 0,97
C 6,3E-5 8,6E-12  23E-11  3,0E-5 3,1E-10
Halsey n 7,25 25,67 34,05 5,39 12,34
7’ 0,90 0,82 0,80 0,97 0,98
Vs 0,24 0,37 0,48 0,01 0,20
Smith 14 0,05 0,02 0,02 0,04 0,01
7’ 0,87 0,80 0,78 0,97 0,85
AP/Py=0.9 W (%) 25,73 32,15 37,14 20,05 16,86
"PPy=03 W’ (%) 14,82 18,70 23,55 8,76 10,87
orneginin izotermi [UPAC saniflandirmasina gore Tip I basinglarda, diger 7 adsorbentten daha az aseton

izotermine benzemektedir. Sekil 2 incelendiginde, bagil
basincin 0-0,83 araliginda FAK’nun daha fazla, K 6rneginin
ise daha az adsorplandigi; daha yiiksek basinglarda ise K
orneginin daha fazla adsorplandigi goriilmektedir. Bagil
basmcm 0,99 oldugu noktada K &rneginin adsorpsiyon
kapasitesinin  (%19,93), FAK 0&rneginin adsorpsiyon
kapasitesinden (%16,86) daha yiiksek oldugu Tablo 1 ve
Tablo 2’deki sonuglardan da gériilmektedir. Bagil basincin
0,3 oldugu noktada K orneginin adsorpsiyon kapasitesi
90,09 iken, FAK 6rnegininki %10,87 olarak bulunmustur.
Onceki caligmamizda Kozlu kémiiriiniin aseton adsorpsiyon
kapasitesi bagil basincin 0,99 oldugu noktada %8,59 olarak
belirlenmisti [8].

Karadon komiiriinden KOH ve NaOH kullanarak kimyasal
yontemle 500, 600, 700 ve 800°C’de elde edilen aktif
karbonlarin oda  sicakligindaki aseton adsorpsiyon
izotermleri Sekil 3a’da verilmistir. K800 6rnegi harig, bu
izotermlerin Tip I izotermine benzedigi sdylenebilir. K800
ornegi de, Karadon komiiriinde oldugu gibi diigiik bagil

adsorplamisken, yiiksek basingta adsorplanan aseton miktari
daha fazla olmustur. K700 ve N700 6rneklerinin diisiik bagil
basinglarda daha fazla aseton adsorpsiyon kapasitesi
gostermeleri ise, daha gelismis bir mikro g6zenekli yapinin
varlig1 ile agiklanabilir. KOH ve NaOH kullanilarak farkli
sicakliklarda elde edilen aktif karbonlarin oda sicakligindaki
aseton adsorpsiyon kapasiteleri Sekil 3b’de gosterilmistir.
En yiiksek adsorpsiyon kapasiteleri K700 ve K800
orneklerinde sirasiyla %45 ve %45,99 olarak belirlenmistir.
Karsilagtirma yapabilmek icin belirledigimiz ticari aktif
karbonun  aseton  adsorpsiyon  kapasitesi  Onceki
calismamizda %28,80 olarak belirlenmisti [8]. NaOH ile
elde edilen aktif karbonlardan K600 ve K700 6rnekleri de
sirastyla %32,15 ve %37,14 degerleriyle oldukca yiiksek
adsorpsiyon kapasitesi gostermislerdir. Onceki
calismamizda [8] Kozlu komiriinden KOH ile farkl
sicakliklarda aktif karbonlar elde etmis ve izopropil alkol,
aseton ve etil alkol adsorpsiyonu kapasitelerini
karsilastirmistik. O ¢alismamizda 600, 700 ve 800°C’de elde
ettigimiz aktif karbonlarin aseton adsorpsiyonu kapasiteleri
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Tablo 3. Karadon komiiriinden kimyasal yontemle ZnCl, kullanarak iiretilen aktif karbonlarin aseton adsorpsiyon izoterm

sabitleri ve adsorplanan aseton miktarlar1 (Adsorption isotherm constants and the amount of acetone adsorbed on the activated carbons
obtained from Karadon coal by chemical activation with ZnCl)

Adsorpsiyon Model

Modelleri Parametreleri 2400 2500 2600 2700 2800
C 738,1 35,12 -0,48 9,45 31,73
BET W(g/g) 0,19 0,21 - 0,15 0,14
r 0,99 0,99 0,51 0,99 0,97
C 15,1 7,85 -2,02 2,88 6,74
Langmuir Wn(g/g) 0,33 0,39 - 0,37 0,29
r 0,99 0,99 0,69 0,99 0,97
K 0,39 0,39 0,37 0,25 0,24
Freundlich 1/ 0,28 0,31 0,40 0,41 3,67
r 0,99 0,93 0,88 0,94 0,85
A 0,07 0,08 0,04 0,02 0,05
Harkins-Jura B 0,44 0,51 -0,28 0,35 -0,90
r 0,99 0,93 0,97 0,90 0,99
Vo(cm?/g) 0,38 0,43 1,86 0,28 0,35
DR Ey(kJ/mol) 10,80 8,25 3,23 6,78 6,86
r 0,99 0,99 0,99 0,99 0,98
Wolcm’/g) 0,40 0,36 0,67 0,40 0,27
DA n 1,70 3,30 3,50 1,30 3,50
E(kJ/mol) 9,03 6,82 3,81 4,47 6,10
K 1131,5 1026,2 178,9 808 589423
Henderson n 6,22 6,08 421 428 8,50
7 0,98 0,98 0,99 0,94 0,99
C 8,1E-8 8,5E-8 1,4E-5 1.0E-4  4.6E-7
Halsey n 13,18 12,99 7,97 5,24 8,78
7 0,76 0,89 0,91 0,83 0,94
Vs 0,28 0,27 0,23 0,15 0,18
Smith 14 0,03 0,03 0,04 0,05 0,03
r 0,75 0,90 0,92 0,81 0,90
2P/Py=10.9 we (%) 28,45 30,33 30,49 18,90 19,13
"P/Py=0.3 W (%) 16,04 17,35 - 13,12 12,51

sirastyla %32,53, 36,84 ve 44 olarak bulunmustu [8]. Bu
durumda, KOH ve NaOH’in aseton adsorpsiyonu i¢in aktif
karbon firetiminde etkin aktivasyon ajanlari olduklart
sOylenebilir.

Karadon kémiiriinden ZnCl, ve H3PO4 kullanilarak kimyasal
yontemle farkli sicakliklarda elde edilen aktif karbonlarin
oda sicakligindaki aseton adsorpsiyon izotermleri Sekil
3c’de gosterilmigtir. Z600 Orneginin izoterm grafigi
basamakli bir goriiniim sergilerken, diger Orneklerin
izotermleri ise Tip I izotermine benzemektedir. Bu 9 aktif
karbon arasindan H800 6rneginin aseton adsorpsiyonunun,
tim bagil basmglarda en diisik oldugu grafikten
goriilmektedir. H800 &rnegi yiizey alani, toplam gdzenek
hacmi ve mikro gézenek hacmi en az olan aktif karbon
ornegidir [9]. Yiksek bagil basinglarda en fazla aseton
adsorpladig1 gorillen Z500, Z600, Z400 ve H700 aktif
karbon drneklerinin sirasiyla 841, 771, 926 ve 767 m*/g BET
ylizey alanlarina sahip oldugu oOnceki c¢alismamizda
belirlenmisti. En yiiksek yiizey alanina sahip Z400 6rneginin
izopropil alkol ve etil alkolii sirasiyla %29,56 ve %38,36
oranlarinda adsorpladigi bulunmustu [9]. ZnCl, ve H3POs4
kullanilarak farkli sicakliklarda elde edilen aktif karbonlarin
oda sicakligindaki aseton adsorpsiyon kapasiteleri Sekil

2220

3d’de gosterilmis ve sayisal degerler Tablo 3 ve 4’de
verilmistir. Bu gruptaki aktif karbonlar arasinda en yiiksek
adsorpsiyon kapasiteleri Z500 ve Z600 orneklerinde,
sirastyla %30,33 ve %30,49 olarak belirlenmistir. Bu
durumda, ZnCly’tin  aktif karbon {retiminde aseton
adsorpsiyonu i¢in KOH ve NaOH’e goére daha disiik
sicakliklarda etkin olan bir aktiflestirme ajan1 oldugu
sOylenebilir. Daha onceki bir ¢aligmamizda, ticari aktif
karbonun (AC) oda sicakligindaki aseton adsorpsiyon
kapasitesi %28,80 olarak bulunmustur [8]. Bu ¢alismada ise
ZnCl; ile elde edilen aktif karbonlarin (Z500 ve Z600) daha
yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip olduklar1 ve H3PO4
ile elde edilen aktif karbonun (H700) ise neredeyse ticari
aktif karbon kadar adsorplama kapasitesine (%28,09) sahip
oldugu belirlenmistir. Caligmada kullandigimiz Karadon
komiirii ve 18 tane aktif karbonun aseton adsorpsiyon
sonuglar1 karsilagtirildiginda; farkli aktiflestirme ajanlar
kullanilarak kimyasal yontemle elde edilen K700, K800,
N600, N700, Z500 ve Z600 aktif karbonlarinin ticari aktif
karbondan oldukga yiiksek adsorpsiyon kapasitelerine sahip
olduklar1 goriilmiistiir. Kozlu komiiriinden fiziksel yolla elde
edilen aktif karbonun (K1 _600) oda sicakliginda aseton
adsorpsiyon kapasitesi daha onceki ¢alismamizda %11,14
olarak belirlenmistir [8]. Bu ¢alismada Karadon komiiriinden
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Tablo 4. Karadon kémiiriinden kimyasal yontemle H3PO4 kullanarak iiretilen aktif karbonlarin aseton adsorpsiyon izoterm

sabitleri ve adsorplanan aseton miktarlar1 (Adsorption isotherm constants and the amount of acetone adsorbed on the activated carbons
obtained from Karadon coal by chemical activation with H3PO4)

Adsorpsiyon Model

Modelleri Parametreleri H500 H600 H700 H300
C 29,02 643 34,55 138,9
BET Wu(g/g) 0,13 0,14 0,22 0,11
r 0,99 0,99 0,99 0,99
C 28,10 9,79 20,51 45,87
Langmuir Win(g/g) 0,23 0,26 0,38 0,16
r 0,99 0,99 0,99 0,99
K 0,24 0,26 0,39 0,18
Freundlich 1/n 0,15 0,26 0,15 0,14
r 0,94 0,99 0,99 0,96
Harkins- A 0,08 0,04 0,17 0,04
Jura Bz 1,49 0,52 1,07 1,15
r 0,94 0,94 0,97 0,96
Vo(em®/g) 0,31 0,24 0,41 0,20
DR Ey(kJ/mol) 10,24 14,06 18,91 15,99
r 0,99 0,99 0,99 0,99
Wo(cm’/g) 0,27 0,27 0,44 0,22
DA n 3,50 1 1 1
E(kJ/mol) 7,66 16,6 29,98 18,79
K 8,3E+7 3726 1,2E+4 4,7E+8
Henderson n 12,01 5,58 9,30 11,08
r 0,97 0,92 0,93 0,99
C 1,3E-10 3,5E-6 8,4E-7 2,6E-15
Halsey n 14,31 7,78 12,77 18,00
r? 0,99 0,76 0,77 0,93
Vi 0,20 0,19 0,32 0,15
Smith Vv 0,02 0,03 0,03 0,01
r 0,97 0,70 0,70 0,91
2P/Py=0.9 wWe (%) 19,87 20,37 28,09 15,88
"P/Po=0.3 W' (%) 11,11 11,89 17,70 9,91

fiziksel yolla elde edilen aktif karbonun (FAK) ayn1 sartlarda
aseton adsorpsiyon kapasitesi %16,86 olarak bulunmustur.
Daha 6nceki ¢alismada Kozlu komiiriinden KOH kullanarak
kimyasal yontemle 700 ve 800 °C’de elde edilen aktif
karbonlarin (K1_K 700 ve K1 _K 800) aseton adsorpsiyon
kapasiteleri sirastyla %36,84 ve %44 olarak rapor edilmistir
[8]. Bu calismada ise Karadon komiiriinden aym sartlarda
elde edilen aktif karbonlarin yani K700 ve K800’iin aseton
adsorpsiyon kapasiteleri sirasiyla %45 ve %45,99 olarak
bulunmustur.

4. SONUCLAR (CONCLUSIONS)
Zonguldak-Karadon kdmiir ocagindan alinan bitiimlii kdmiir

ve bu komirin fiziksel ve kimyasal aktiflestirme
yontemleriyle elde edilen 18 adet farkli yapisal ozelliklere

sahip aktif karbonlarn oda sicakligindaki aseton
adsorpsiyonu ozellikleri incelenmigtir. Kimyasal
aktiflestirme icin KOH, NaOH, ZnCl, ve H;3PO4

aktiflestirme ajanlart kullanilmis ve aktiflestirme iglemi
farkli sicakliklarda (400, 500, 600, 700 ve 800°C)
gerceklestirilmistir. Deneysel aseton adsorpsiyon verileri

Brunauer-Emmett-Teller, Langmuir, Freundlich, Harkins-
Jura, Dubinin-Radushkevic, Dubinin-Astakhov, Henderson,
Halsey ve Smith izoterm modelleriyle karsilastirilmis ve her
bir modelin icerdigi izoterm parametreleri belirlenmistir.
Toplam gozenek hacmi, BET yilizey alam1 ve mikro
gozenekliligi sirasiyla 0,82 cm?’/g, 1659 m%/g ve %93,9 olan
K700 o6rnegi tiim bagil basinglarda en yiiksek (%45) aseton
adsorpsiyonu kapasitesi gostermistir. Elde edilen aktif
karbonlar i¢in, Langmuir adsorpsiyon modeli sabiti olan ve
maksimum adsorpsiyon kapasitesini veren W, sabitinin
0,12-0,63 g/g araliginda oldugu belirlenmistir. Aseton
adsorpsiyon kapasitesinin genellikle toplam gozenek hacmi
ile artt1g1 belirlenmistir. Kimyasal yontemle elde edilen aktif
karbonlar fiziksel aktiflestirme yontemiyle elde edilen aktif
karbonlardan daha yiiksek adsorpsiyon kapasitesi
vermislerdir. Aktiflestirme ajaninin etkisine baktigimizda
ise; KOH ile 700 ve 800°C’de hazirlanan aktif karbonlar en
yiiksek aseton adsorpsiyon kapasitesi vermislerdir. DR
izoterm modelinden hesaplanan adsorpsiyon karakteristik
enerjisinin ~ 2,87-29,80  kJ/mol araliginda  oldugu
belirlenmistir. Bu ¢aligma ile Karadon kdmiiriinden kimyasal
aktiflestirmeyle elde edilen aktif karbonlarin aseton
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adsorpsiyonu i¢in oldukca etkin ve kullanish olduklari,
ayrica ticari olarak yiiksek bir potansiyele sahip adsorbentler
olabilecekleri belirlenmistir.
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