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OZET

Bu c¢alismada hidrate ¢imento hamurundaki (HCH) kalsiyumun asitli ortamda ¢6ziinme
reaksiyonu ¢imento tiirli, asit tiirli, asit derisimi ve sicaklik parametreleri degistirilerek
incelenmistir. Birden fazla olayin sinirlayict olabildigi kati-sivi heterojen reaksiyonlari i¢in
tiretilmis model kinetik denklemler esas alinarak, c¢oziinen kalsiyumun kesrinin ()
fonksiyonu olan degerlerin zamana karsi degisim grafikleri hazirlanmis ve bu degisim
grafiklerinden ¢06ziinme reaksiyonunun difiizyon kontrolli gergeklestigi belirlenmistir.
Bulgularin degerlendirilmesi sonucunda;

Hidrate ¢imento hamurundaki kalsiyumun asitli ortamda ¢dziinme reaksiyonunun olusan kati
iriin gozeneklerinde reaktif diflizyonu ile kontrollii gergeklestigi,

Olusan kat1 iirlin gbzenekliliginin ¢imento tiirti ile degistigi,

Gozlenen aktivasyon enerjisinin reaktif ve model hiz denklem tiirline gore degistigi,

Tiim reaksiyonlar i¢in gdzlenen aktivasyon enerjisinin 17 kJ/mol (~4 kcal/mol) degerinden
kiiciik oldugu belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Cimento, ¢6zlinme kinetigi

ABSTRACT

In this study the dissolution reaction of calcium in hidrated cement paste, in acid medium, was
invastigated by changing parameters of cement type, acid type, acid concentration and
temparature. The values of calcium dissolve fraction (« ) function is calculated on the basis of
model kinetic equations which were derivated for solid-liquid heterogeneous reactions. The
graphs of these values versus to time were prepared and from these graphs it is determined
that the dissolve reaction is diffusion controlled. After evaluating the results;

The dissolution reaction of calcium in hidrated cement paste in acid medium was observed
reactive diffusion controlled in pores of formed solid product.

It is noticed that, porosity of formed solid product changes due to cement type.

It is also determined that, observed activation energy changes due to reactive and model
kinetic equation type.

It is found that the observed activation energy for all reactions was lower than 20 kJ/mol (~5
kcal/mol).

Keywords: cement, dissolution kinetic
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GIRIS

Cimento 6giitiilmiis kil ve kalkerin uygun oranda karistirilip pisirilmesiyle elde edilen ve su
ile reaksiyona girebilen cesitli bilesenlerden olugsmus bir maddedir. Hammaddelerin
pisirilmesiyle olusan ¢imento bilesenleri [Dikalsiyum silikat (C,S), trikalsiyum silikat (C;S),
trikalsiyum altiminat (C3A) ve tetrakalsiyum aliimina ferrit (C4AF)] su ile reaksiyona
girdiginde (hidratasyon) baslica tobermorit (C;S,H3), portlandit [Ca(OH);] ve hidrogarnet
(C3AHg) kat1 fazlar1 meydana gelir. Bu kat1 iirtine hidrate ¢imento hamuru (HCH) denir (J.F.
Young v.d. 1998).

HCH asidik ¢ozeltilerle reaksiyona girerek ¢ozelti fazina gecebilen kalsiyum tuzlar1 yaninda,
¢Oziinilirliigli daha az olan silisyum dioksit esasl kati iirlin olusturmaktadir. Olusan kat1 iiriin
orijinal HCH yiizeyinde katman olusturur. Cozelti pH degerine bagli olarak kat1 iirlin katmani
aliminyum ve demir hidroksitlerini icerir. HCH fazlar1 ve asit reaktifi (HA) arasindaki
reaksiyonlar agagidaki gibi yazilabilir (Allahverdi,A. and Skvara, F. 2000a).

Ca(OH), +2HA — Cad, +2H,0 (1)
xCa0.ySi0, nH,0 + 2xHA — xCad, + ySi(OH ), +(x + n—2y)H,0 (2)
xCa0.yAlL, O, nH,0 + 2xHA — xCad, + 2yAI(OH ), + (x +n—3y)H,0 3)
xCaO.yFe,0,.nH,0 + 2xHA — xCaA, + 2yFe(OH)3 + (x +n-— 3y)H20 4)

HCH yiizeyinde olusan kat1 {iriin, yapis1 geregi koruyucu bariyer gibi rol oynamakta,
hidronyum iyonlarinin HCH yiizeyine tagmmma hizin1 kisitlamaktadir. Nitrik asit ve
hidroklorik asit ¢6zeltisi ortaminda olusan kati iiriin ii¢ bolgeye ayrilir. En dista ¢éziinmenin
biiyiik bir oranda tamamlandig1 silisyumca zengin bolge, bu bolgenin hemen altinda kahve
renkli olan yiiksek oranda aliiminyum ve demir bilesenlerini iceren bolge, en icte ise HCH
Oziinii c¢evreleyen tepkimenin devam ettigi bolgedir. Asetik asitin zayif asit olmasi ve
¢Oziinme reaksiyonu boyunca tampon olusturmasi nedeniyle ortam pH degeri yiiksektir. Bu
nedenle asetik asit ¢ozeltisinde olusan kat1 tirlin bolgelere ayrilmaksizin tamamen gri renklidir
(Pavlik, V., 1994). Siilfiirik asitli ortamda ise HCH' nun 6zellikle portlandit ve tobermorit
kristalleri reaksiyona girerek algitasi (CaSO4.2H,0) olusturur. Silisyum dioksit esasli kati
irlin i¢inde olusan algitas1 ¢oziiniirliigii az ve derisimi yiiksek olmasi nedeniyle kristallenir.
Olusan kat1 iiriin katmani, diger asitli ortamlarda olusan katmana gore gozenekliligi ihmal
edilecek kadar azdir. Bu nedenle asit reaktifin HCH i¢ kisimlarina tasinimi engellenir
(Allahverdi, A. and Skvara, F., 2000b; Shi,C. and Stegemann, J.A., 2000).

Ca(OH), + H,S0, — CaS0, 2H,0 (5)
3Ca0.28i0,.3H,0 + H,S0, — CaS0,.2H,0 + Si(OH), (6)

Homojen akigkan fazda, kati katman gozeneklerinde madde tasinimi, adsrpsiyon ve yiizey
reaksiyonu gibi farkli Ozellikte ¢ok sayida olayin etkin olabildigi kati-sivi heterojen
reaksiyonlarin kinetigi karmasiktir. Heterojen reaksiyonlarin net hizi, hiz sinirlayici olaylara
gore degistigi icin tiiretilen integre edilmis hiz denklemleri degismektedir. (Wadsworth, M.E.
and Miller, J.D., 1979; Dickinson and Heal 2000; Cetisli, H. and Gedikbey, T., 1990). Kat1
iirlin gozeneklerinde diflizyon kontrollii tepkimeler icin tiiretilen integre edilmis model hiz
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denklemleri D, ylizey reaksiyonu kontrollii tepkimeler icin tiiretilen integre edilmis model hiz
denklemleri Y ile tanimlanarak asagida verilmistir.

DI=[1-(1-a)"] = & 7
D2=[1-(2a/3)]-(1-a)"’ =k (8)
D3=[1/(1-a)" -1} =kt ©)
Da=|1/(1-a) " =1+ 1/3In(1 - &) = ke (10)
Ds=[1-(1-a) ] = kins (11)
Yi=1-(1-a)” =kt (12)
Y2=[-In(1-a)]"” =kt (13)
YONTEM

Denizli Cimento A.S." den temin edilen ve ¢alismada kullanilan ¢imento tiirlerinin bilesimleri
Tablo 1' de verilmistir.

Tablo 1. Calismada kullanilan ¢imento tiirlerinin bilesimi
Cimento SiO, ALO; Fe,0; CaO MgO SO; Na,O K,0 Kizdirma
Tiiri % % %, % %, %, % % Kaybl %
PC 20,34 4,12 433 63,63 2,14 2,33 0,27 0,66 1,13
PKC-b 28,87 6,76 341 48,39 241 2,16 1,16 1,58 4,66
SDC 20,46 3,73 541 63,72 2,03 2,21 0,26 0,5 0,85
PC: Orijinal Portland Cimentosu PKC-b: Portland Katkili Cimento SDC: Siilfatlara Dayanikli Cimento

Sabit su/cimento oraninda (w/c=0,3) hazirlanan, sertlesmesi i¢in 28 giin doygun su buhari
ortaminda bekletilen 4 mm. yarigaph yaklasik 6,5 g kiitleli kiiresel HCH 6rnekleri kat1 reaktif
olarak, HNO3, HCI ve CH3;COOH' in sulu ¢ozeltileri asit reaktif olarak kullanilmistir. HCH'
ndaki kalsiyumun asitli ortamda ¢oziinme reaksiyonu Sekil 1' de verilen 200ml kapasiteli,
ceketli-1sitilict pyrex cam reaktorde gergeklestirilmistir. Reaktor, sabit sicaklik banyosundan
sirkiile ettirilen saf su ile 1sitilmis; reaksiyon sistemi magnetik karistirict ile siirekli ve sabit
hizda karistirllmistir. Kiiresel HCH 6rnekleri kullanilmadan 6nce igerdigi toplam kalsiyum
miktari, numunenin belli bir miktar1 eritis ile ¢6ziilmiis ve indikatér tampon tablet yaninda
ayarli EDTA ile titrasyon sonucu kullanilarak hesaplanmistir. C6ziinme reaksiyon sartlar1 ve
calisilan diger degiskenler Tablo 2' de verilmi olup tiim reaksiyonlar en az 600 dk siire ile
1zlenmistir.

1- Sirkiilasyonlu 1sitici
2- Manyetik kanstirici
3- Reaktér
4- HGH .
(==l
-
= 4 4— 4—
3 \SE— 3 3
1
=) o o | i - o
- L] (= -
2 2 2

Sekil 1. Deneysel caligmada kullanilan diizenek
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Tablo 2. Calismada kullanilan reaksiyon sartlari
CimentoTuru| Asit TarG | Derigsim mol/lt t°C
0,75
HCI 1,00
1,25
0,75
PC HNO; 1,00
1,25
0,75
CH3;COOH 1,00
1,25
0,75
HCI 1,00 40-50-60
PKC-b 1,25
0,75
HNO; 1,00
1,25
0,75
HCI 1,00
SDC 1,25
0,75
HNO; 1,00
1,25

Kiitlesi, icerdigi toplam kalsiyum miktari, boyutlar1 belirlenmis HCH 06rnegi
reaktdrdeki 150 ml hacimli asit ¢ozeltisine daldirilarak reaksiyon baslatilmistir. Reaksiyon
baslangic zamani esas alinarak belli reaksiyon siireleri sonunda reaksiyon ortamindan 0,5 ml
¢ozelti alinmig ve tamponlanmis indikator tablet kullanilarak ayarli 0,01 M derisimli EDTA
cozeltisi ile titre edilmistir (Glilensoy, H, 1984). Titrasyon verileri kullanilarak ¢oziinen
toplam kalsiyum miktar1 ve kalsiyumun ¢6ziinme kesri ( « ) hesaplanmustir.

BULGULAR VE TARTISMA

Tablo 2' de verilen tiim reaksiyonlar icin HCH' ndaki kalsiyumun ¢oziinme kesrinin ()
zamanla (¢) degisim degerleri kullanilarak 7-13 nolu denklemlerle tanimlanan

denklemlerdeki o' nin fonksiyonu olan D ve Y degerlerinin zamana baglh degerleri
hesaplandi.

HCH' ndaki kalsiyumun ¢6ziinme reaksiyonu verilerinin gosterdigi model integre edilmis hiz
denklemini belirlemek amaci ile tiim deneyler i¢in zamana kars1 «' nin fonksiyonu D ve Y
degisim grafikleri ¢izildi. Sekil 2' de goriildiigli gibi tiim reaksiyon sartlarinda calisilan tiim
reaksiyon verilerinin; D1, D2, D3, D4 ile tanimlanan iiriin kat1 gézeneklerinde diflizyon ile
sinirli model hiz denklemlerine uyumlu oldugu, yiizey reaksiyonu ile kontrollii tepkime model
hiz denklemlerine uyumlu olmadig: belirlenmistir. Bu degerlendirme sonucunda HCH' ndaki
kalsiyumun asitli ortamda ¢oziinme reaksiyonunun, ¢Oziinme sonucu olusan {riin kati
gbzeneklerinde difiizyon kontrollii bir tepkime oldugu sonucuna varilmistir. Bu sonug diger
calismacilarin bulgulari ile uyumludur (Pavlik, M., 1994, Mainguy, M 1998, )
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0,02 0,016 0,14 0%
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Sekil 2. Zamana (t) kars1 & ' nin fonksiyonu olan D ve Y degisim grafikleri.
HCH + HCl— iirin =~ Cy=0,75M t=40 °C

Tablo 1' de verilen tiim reaksiyonlar i¢in ¢izilen zamana karst ' nin fonksiyonu olan D
degisim grafikleri egiminden tepkimelerin gozlenen hiz sabitleri hesaplanmistir. Hesaplanan
degerlerin reaksiyon sartlar1 ile degisen degerleri toplu olarak Tablo 3' de ve reaksiyon
sartlarindan biri hari¢ digeri sabit iken gozlenen hiz sabitinin degisken reaksiyon sarti ile
degisimi Sekil 3' de verilmistir.

PG, 40°C 0,75 M HCI PG, 40°C D4 HCl P, D40,75MHCI PG, D4400C075M D4 400C 0,75 MHCI
24 4 3 k] 1
{ ) - _
pr— 2 —
&1 s & L L
N N1 § 5 o
=] i E=] =] fi=] f=]
.'uzj ?:J E 1 E 1 E:n 1
0 1
1] T T T 1 T T 0 T T 0 | . |_| 1 y r
Ol 02 03 D4 ars 1 125 40 50 6O HO HNO3  HAC PL SDG PKGE
Model denklem tiirii Asit Derigimi, M Sicaklik, °C Asit Tilrii Gimento Tiirii

Sekil 3. Gozlenen hiz sabitinin reaksiyon sartlari ile degisimi

Heterojen reaksiyonlarda gozlenen hiz sabiti hiz smirlayan olay tlirine goére anlam
kazanmaktadir.Tepkime sonucu olusan {iriin kat1 gézeneklerinde diflizyon ile sinirlanmig
heterojen reaksiyonlarda gozlenen hiz sabiti, difiizyon katsayist (D), model kati baslangi¢

yaricapi (7,), ve swvi fazdaki reaktif derisiminin (C,) fonksiyonudur (Wadsworth, M.E. and
Miller, J.D., 1979). Bu nedenle kgéZ = A(D,C,r,) ile tanimlanabilir.
Arrhenius tamminda oldugu gibi gozlenen hiz sabiti &, = A.e ™" yazilabilir. Bu denklem

geregi Tablo 3' de verilen gozlenen hiz sabitleri kullanilarak tiim reaksiyonlar ig¢in
1/T — Ink,, degisim grafikleri ¢izilmis. Tim grafiklerin lineer oldugu regrasyon analizi ile

kontrol edilmistir.
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Tablo 3. Gozlenen hiz sabitlerinin reaksiyon sartlari ile degisimi

PC PKCb SDC
Sicakhkl Asit Derigim Kinetik Model Denklemi Kinetik Model Denklemi Kinetik Model Denklemi

°C | Tiri mol/l D1 D2 D3 D4 D1 D2 D3 D4 D1 D2 D3 D4
0,75 1,821E-05| 1,726E-05 | 1,015E-05 | 1,265E-05 |2,816E-05(|2,672E-05| 1,566E-05 | 1,942E-05 | 1,979E-05 [1,864E-05| 1,117E-05 |1,630E-05
HCI 1 3,042E-05( 2,836E-05 | 1,754E-05 | 2,348E-05 |5,319E-05]4,958E-05| 3,067E-05 | 4,106E-05 | 2,487E-05 |2,325E-05[1,425E-05 [2,131E-05
1,25 |4,075E-05] 3,713E-05 | 2,461E-05 | 3,628E-05 |6,670E-05|6,148E-05| 3,934E-05 | 5,519E-05 | 2,866E-05 [2,662E-05|1,665E-05 |3,500E-05
0,75 |2,261E-05| 2,125E-05 | 1,282E-05 [ 1,654E-05 |3,727E-05|3,397E-05| 2,251E-05 | 3,324E-05 | 1,997E-05 |[1,923E-05|1,078E-05 [1,258E-05
40 HNO3 1 3,302E-05( 3,090E-05 | 1,888E-05 | 2,484E-05 [4,072E-053,693E-05| 2,483E-05 | 3,739E-05 | 2,493E-05 |2,311E-05[1,453E-05 [1,990E-05
1,25  [3,759E-05] 3,444E-05 | 2,244E-05 | 3,232E-05 |5,466E-05|4,868E-05| 3,460E-05 | 5,637E-05 | 3,135E-05 [2,878E-05|1,865E-05 |2,664E-05

0,75 |5,293E-06|5,111E-06 | 2,839E-06 | 3,271E-06 — — — — — — — —

HAC 1 5,704E-06| 5,514E-06 | 3,054E-06 | 3,506E-06 — — — — — — — —

1,25 [8,878E-06]| 8,572E-06 | 4,764E-06 | 5,498E-06 — — — — — — — —
0,75 2,037E-05] 1,918E-05 | 1,150E-05 | 1,473E-05 |3,580E-05|3,327E-05| 2,076E-05 | 2,812E-05 | 2,168E-05 |[1,930E-05( 1,374E-05 [2,245E-05
HCI 1 3,372E-05| 3,117E-05 [ 1,975E-05 | 2,729E-05 [5,645E-0515,139E-05| 3,415E-05 | 5,056E-05 [ 2,862E-05 |2,503E-05| 1,882E-05 |2,629E-05
1,25 4,507E-05] 4,130E-05 | 2,690E-05 | 3,874E-05 |7,265E-05|6,498E-05| 4,557E-05 | 7,270E-05 | 3,549E-05 |3,052E-05| 2,417E-05 ({4,612E-05
0,75 2,427E-05| 2,281E-05 | 1,375E-05 [ 1,773E-05 |3,033E-05|2,819E-05| 1,758E-05 | 2,383E-05 | 1,764E-04 |1,460E-04 | 1,308E-04 [3,052E-04
50 HNO3 1 3,560E-05( 3,304E-05 [ 2,070E-05 | 2,819E-05 [3,918E-05|3,298E-05| 2,796E-05 | 5,948E-05 [2,371E-04 |1,897E-04| 1,894E-04 |5,258E-04
1,25 |4,34E-05 | 3,96E-05 | 2,62E-05 | 3,85E-05 |5,996E-05(5,399E-05| 3,712E-05 | 5,774E-05 | 4,068E-04 [3,004E-04 | 3,905E-04 |1,691E-03

0,75 6,164E-06| 5,956E-06 | 3,301E-06 | 3,794E-06 — — — — — — — —

HAC 1 6,928E-06| 6,683E-06 | 3,724E-06 | 4,311E-06 — — — — — — — —

1,25 1,035E-05] 9,942E-06 | 5,618E-06 | 6,629E-06 — — — — — — — —
0,75 2,426E-05| 2,315E-05 | 1,333E-05 | 1,614E-05 |4,385E-05]4,017E-05| 2,618E-05 | 3,773E-05 | 2,698E-05 |2,457E-05( 1,632E-05 [2,415E-05
HCI 1 3,936E-05| 3,615E-05 | 2,338E-05 | 3,328E-05 [6,357E-0515,768E-05| 3,872E-05 | 5,816E-05 | 3,457E-05 |3,108E-05| 2,147E-05 |3,357E-05
1,25 5,362E-05| 4,855E-05 | 3,280E-05 | 4,967E-05 [8,334E-05|7,366E-05| 5,362E-05 | 9,054E-05 [ 4,196E-05 |3,723E-05| 2,6 76E-05 |4,428E-05
0,75 2,867E-05| 2,684E-05 | 1,638E-05 [ 2,149E-05 |3,727E-05|3,422E-05| 2,251E-05 | 3,324E-05 | 3,230E-04 |2,455E-04 | 2,868E-04 [9,954E-04
60 HNO3 1 4,162E-05| 3,842E-05 | 2,448E-05 | 3,413E-05 |4,072E-05|3,753E-05| 3,148E-05 | 9,518E-05 | 3,780E-04 |2,805E-04 | 3,545E-04 {1,405E-03
1,25 4,976E-05| 4,517E-05 | 3,028E-05 | 4,535E-05 |5,996E-05|5,440E-05| 3,712E-05 | 5,774E-05 | 5,181E-04 |3,621E-04 | 5,577E-04 {3,108E-03

0,75 7,570E-06| 7,266E-06 | 4,111E-06 | 4,860E-06 — — — — — — — —

HAC 1 8,277E-06| 7,929E-06 | 4,512E-06 | 5,376E-06 — — — — — — — —

1,25 1,207E-05] 1,153E-05 | 6,629E-06 | 8,012E-06 — — — — — — — —
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Elde edilen dogrularin egiminden hesaplanan gézlenen aktivasyon enerjilerinin reaksiyon
sartlar1 ile degisimi Tablo 4' de, gozlenen aktivasyon enerjilerinin asit reaktif tiirii, model
hiz denklem tiirii (a) ve HCH hazirlanmasinda kullanilan ¢imento tiirii (b) ile degisimi ise
Sekil 4' de verilmistir.

Tablo 4. Gézlenen aktivasyon enerjilerinin reaksiyon sartlari ile degisimi

Cimento Asit Aktivasyon Enerijisi (J/mol)

Tiirii Tiirii D1 D2 D3 D4  Ortalama
HCI 11807 11597 12435 12216 12014

PC HNO3 10805 10421 11996 11595 11204
HAC 14984 14613 16147 15755 15375

SDC HCI 14727 12972 18299 15908 15477
HNO3 13109 16217 16190 17597 15778

PKCb HCI 12183 15083 15483 15272 14505
HNO3 9455 10730 11480 12233 10974

Gozlenen aktivasyon enerjileri kati reaktif tiirii, sivi reaktif tiiri ve model hiz denklem
tiriine gore degismesine karsin tiim degerlerin 18 kJ/mol degerinden kiiciik olmast
¢Oziinme tepkimesinin yiizey reaksiyonu ile degil difiizyon ile kontrolli oldugunu
dogrulamistir.

20 20
EHNO3 EIE(K: b b
WHCI
15 OHAC [ {15 | BSE
= -
510 < 10|
IT] w
5 | 5
0 ‘ N ’ HNO3 | HCl
D1 D2 D3 D4

Sekil 4. Gozlenen aktivasyon enerjilerinin a- Asit reaktif tiirii, model hiz denklem tiiriiyle,
b- HCH hazirlanmasinda kullanilan ¢imento tiirdi ile degisimi

SONUCLAR

Tablo 2' de verilen reaksiyon sartlarinda HCH' ndaki kalsiyumun asitli ortamda ¢6ziinme
reaksiyonunda ¢Oziinen kalsiyum iyonu ¢ozelti fazina tasinirken HCH {izerinde
¢Oziinmeyen, silisyumdioksit esasli ancak aliiminyum ve demir hidroksitte igeren kat1 {iriin
olusmaktadir. Kati iirlin katman kalinligi ¢6ziinme reaksiyon siirecinde zamanla
artmaktadir. Olusan kat1 iiriin beyaz-koyu gri rengindedir.

Tim reaksiyon verileri, olusan kati {iriin gozeneklerinde akiskan fazdaki reaktifin
difiizyonu ile kontrollii heterojen reaksiyonlar i¢in tiiretilen model hiz denklemlerine
uyumludur. Asit reaktifi ile HCH' ndaki kalsiyumun yiizey reaksiyonu diflizyon hizindan
daha hizlidir.

Gozlenen aktivasyon enerjisi asit reaktif tiirii ile HAC>HCI>HNO;3 diizeninde degismekte
olup (Tablo 4, Sekil 4a) en biiyiik deger asetik asit ¢ozeltisinde bulunmustur. Asetik asidin
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zayif asit olmasi, ¢ézlinme sonucu ortam pH' nin yiikselmesi nedeniyle hidronyum iyonu
difiizyon hiz1 diismektedir.

Gozlenen aktivasyon enerjisi HCH hazirlanmasinda kullanilan ¢imento tiirii ile
SDC>PKCb>PC diizeninde degismektedir (Sekil 4b) Cimento tiiriiniin degismesi HCH'
ndaki hidratasyon iirlin miktarlar1 degismekte, ¢6ziinme sonucu olusan {iriin kati
gozeneklilik ve gozenek boyutu degismektedir. SDC tiirii ¢cimentodan hazirlanan HCH' nda
olusan gozeneklerin daha kiiglik boyutlu olmasi ve heterojen gozeneklilik nedeniyle
gozlenen aktivasyon enerjisi daha biiylik bulunmustur.

Kat1 ve akiskan fazdaki reaktif tiirline gore smirlida olsa degisen gozlenen aktivasyon
enerjilerinin ortalama degerlerinin (Tablo 4) 16 kJ/mol degerinden kiigiik olmasi ¢éziinme
tepkimesinin diflizyon ile sinirlandirilmis oldugunu dogrulamistir.
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