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SIMGELER L ISTES
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Kkal

: Balangictaki metal iyon konsantrasyonu
: Adsorpsiyon sonunda ¢Ozeltide kalan metal iyondantrasyonu
: Dakika
: Gram
: Denge Sabiti
: Kilo Kalori
: Langmuir Adsoprsiyon izoterm sabiti
: Freundlich Adsoprsiyon izoterm sabiti
: Freundlich izoterminde konsantrasyonglbsabit
: Kelvin
. Litre
: Miligram
: Mikrometre
: Metre
: Metreklp
: Freundlich izoterminde konsantrasyonglbsabit
: Regresyon Katsayisi
- miligram/litre
: Devir/dakika
> Yiuzde
. Langmuir ve Freundlich denklemlerinde adsoptaryon miktari
: Adsorbe olan maddenin maksimum miktariyla cdahit
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AAS : Atomik Adsorpsiyon Spektro Fotometresi
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OZET

Anahtar kelimeler: Atiksu, Adsorpsiyongk Metal, Perlit, Zeolit, Kitosan

Bu calsmada, atik sularda sikca rastlanagir ametallerin dgal maddeler ile
adsoprsiyonlari incelengtir. Otomotiv sanayii atik sularinda sikca rastlarggir
metaller arasinda Ct Pb? zn* bilesikleri basta gelmektedir. Atik sulardanse
metallerin giderilmesinde adsorpsiyon ilssifegiderim yontemleri diinyada yaygin
olarak kullaniimaktadir. Adsorpsiyon ile giderim to@éu en ekonomik giderim
yontemlerinden biridir ve giderim yuzdesi olarak kgédk baari oranlari
sgilamaktadir. Laboratuvar ortaminda gercgtiiden deneysel caymalarin,
otomotiv sanayisine ait atik sular tzerinde yamkamodelleme ¢caimalarina gik
tutmasi beklenmektedir. Sonug olarak tavsiye editghsulardan@r metal giderimi
icin dogal maddeler ile adsoprsiyon yonteminingel yontemlere gore daha
ekonomik ve daha karili oldysudur.
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REMOVAL STUDIES OF HEAVY METAL WITH MODIFIED
PERLITE AND ZEOLITE

SUMMARY

Key Words: Wastewater, Adsorption, Heavy Metals]itee Zeolite, Chitosan

In this study, adsoprtion of the common heavy nsatathe waste water with natural
substances. C8l Pb?, Zn'? heavy metals are fermost which are common in waste
waters of automotive industry. Several adsorpticgthods commonly used in the
world for removing of heavy metals in waste waté&wsorption method is one of the
economic removing methods and has a great sucatssim the laboratory of the
performed experimental studies, the automotive strguto belong to the waste
waters will be held on the modeling light is exgettAs a result, the recommended
waste water of heavy metal removal with naturakedgnts adsoprsiyon method
compared to other methods, more economical and sumeessful it is.
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BOLUM 1. GiRis

Tarih 6ncesi zamanlara kadar dayanamw anetal kullanimi, gunimizde kualtar
sanattan endustriyel kurglara kadar pek cok alanda kullanilmaya yaygin élara
devam etmektedir. Geghnis ve gelgmekte olan ulkelerin endustrilerinde pek ¢ok
alanda kullanilan @ar metaller onemli gevresel sorunlara neden olawikt Agir
metallerin dgada uzun yillar bozunmadan kalabilmeleri ve biyi@lojarak birikme
Ozellikleri canhlar Gzerinde ciddi oranda toksésytaratmaktadir. &r metal giderimi

bu nedenle biyuk dnemstenaktadir.

Agir metal kirliligi yizey sulari ve yer alti sulari i¢in en blyuklddicilerdir. Atik
sularda kirlilik oluturan &r metaller arasinda sikca rastlananlaf’C&b?, zn"
agir metalleridir [1-5]. Asir metal giderimi icin kullanilan pek c¢ok yodntem
bulunmaktadir. Bu tip kirletici parametrelerin gidimesinde kullanilan en énemli
metot adsorpsiyon ile giderim yontemidir. Adsorpsiy yonteminin tercih
edilmesindeki sebep ekonomik olarak uyg@gnlwe yiksek giderim verimidir [6-7].

Adsorpsiyon bir maddenin giea maddeleri ylzeyine Blayarak tutmasi olayidir.
Fiziksel adsorpsiyon, kimyasal adsorpsiyongigien adsorpsiyonu olmak tzere Ug¢
¢esidi vardir. Fiziksel adsorpsiyonda tan@ai Gzerine adsorbe olan molekiller
fiziksel kuvvetlerle ylzeye tgh olup birden fazla tabaka atwrabilirler. Kimyasal
adsorpsiyonda ise tanecik ile adsorbe olan moleki@lsinda kimyasal Bear
olmustur. Kimyasal adsorpsiyon tek tabakadir. Atik skdaaddelerin adsorpsiyonu

maddelerin adsorpsiyongagidaki reaksiyona gore olur;

Atik su+ Adsorban Madde» Aritilmis Su + Kirlenen Adsorban Madde [8]



Adsorpsiyon yonteminde gdli kimyasallar kullanilmaktadir. Bunlara érnekacak
alimina, silika jel, aktif karbon sayilabilir. Bunka birlikte son yillarda adsorbent

madde olarak dgal maddelerin kullanimi yaygin hale getii[9].

Agir metallerin insan gl Gzerinde yararl ya da zararli olmasini vicudaaa
miktar belirlemektedir. Bazigar metallerin vicutta bulunmasi gsansal faaliyetlerin
surdurdlmesi icin gerekli iken bazilarinin az miki@a dahi alinmasi toksik etki
yaratmaktadir. Orrign bakir elementinin insan bedeninde sag, kemiki dibi
dokularda, insanlarda ve hayvanlarda kan hucrekeaksiyonlari igin yap! ta
niteliginde oldgu bilinmektedir [10-11]. Bakir elementinin insaedenine gig
sekli cogunlukla oral vyolla olmaktadir ince ve kalirdesaktan emilimi
gerceklgamektedir [12-13]. Gunluk olarak viicuda giren bak@50-80'i emilirken,
emilen miktarin %15'i dokulara gonderilir, %85'i fs@ ve ter ile vicuttan
atilmaktadir. Kugun elementinin insanlar tarafindan kullanim tagbk eski yillara
dayanmaktadir [14]. Bakirin insan bedenindeki demye bozulmasi veyasal
miktarda alinmasi zehirlenme ve buna bali olarakitlcehastaliklara neden
olmaktadir [12]. Kugun bilesikleri kozmetik, gida, boya sektdrleri ve sigyaarinin
dretiminde oldukca yaygin olarak kullanignr [15-17]. Kusun element olarak;
levha, tel imalati ve kablo imalati ile yapi kapmalzemelerinden, bk halde
ise boya imalatinda, patlayici fitili Gretimindeadcuk sanayinde kullaniimasindan

oturd yaygin olarak dgaya zararli halde salinmaktadir [18-19].

Kursun olduk¢a kuguk yapida bir materyal olmasi sebebéplunum yolu ile ¢ok
rahat birsekilde solunum sistemine gecer ve ygrlg20]. Eser miktarda viicuda
alinan kusun ve bilgiklerinin zararsiz oldgu kanisi, yapilan c¢amalar ile terk
edilmistir. Anemi, snaptik performans sonucu metabolizmadiozulmasi ve
neticesinde zekada ve hafizada meydana gelen oblumktar, kalp, bdbrek ve

karacger rahatsizliklari kgunun balica etkileridir [21-22].

Cinko aiIr metaller icerisinde toksisitesi engilik olan elementtir. Tuketim acisindan
ise demir ve aliminyumun ardindan gelmektedir. Msémayinde korozyona kar

koruyucu madde olarak, otomotiv sektdriinde, ilagagande kullaniimaktadir.



Bununla birlikte gunlik kullanim icin Uretilen vit@n ve ilaclarin ana

maddelerindendir [23]. Cinko bakir gibi enggm olarak karagerde birikir.

Son zamanlarda adsoprsiyon ile giderim sgahlarinda artan bir oranla gl
maddelere yer verilmektedir. Ral maddeler diik maliyetler ve kolaylikla
modifiye edilebildikleri icin tercih edilmektedinleBunun yani sira pek ¢ok bdlgede
kolaylikla bulunabilirler [24-28].

Bu calsmada endustriyel kaynakli atik sularda sik rastia@e’, Zn*? ve PB? agir

metallerinin dgal malzemeler ile giderilmesi Uzerine gala yapilmstir.

M. KARABOYACI kobalt ve kugun metallerinin modifiye edilgidogal madde ile
giderimi Uzerine deneysel ¢cghalar gercekligirmistir [29-30].

Laura M. PLUM ve arkadgari cinko metalinin insan vicudundaki etkileri tine
calismalar yapmglar ve ¢inkonun yarall ve zararl etkilerinden bethslerdir [31].
A. S. PRASAD ve arkadhri cinkonun antioksidan 6zellikleri Gzerine ydqtdri
calismada insan vicudunda meydana getirdiararlardan bahsetgherdir. Bunlar
baslica; biyume bozukigu, baisiklik sisteminde gerileme ve hitel bozukluklar,

kronik karacger ve bébrek hastaliklaridir [32].

Hatice KARAER bazik boyar maddelerin adsorpsiyoraerine yap#i calsmada
modifiye edilmg kitosan ile sulu c¢Ozeltiler Uzerinde giderim gadalarn
gerceklgtirmistir [33].

B. Cansever ERDGAN dogal ve cagitli sekillerde modifiye edilmi zeolitler ile Cr
agir metallerinin giderimi Gzerine cama yapmgtir [34]. Okan DUMAN c¢inko ve
kursun gir metallerinin adsorpsiyonu icin gal nano killerden faydalangtir.

Giderim verimlerini incelenstir [35].

Sinan M. TURP cinko ve kgun giderim ¢cakmalari icin modifiye edilmyi perlit ve
zeolit ile adsorpsiyon c¢aimalari gercekligirmistir [23].



BOLUM 2. MATERYAL METOT

2.1. Kullanilan Materyaller Ve Maddeler

Deney sonuglarini 6lgmek icin atomik adsorpsiyoeksmfotometresi kullanilngtir.
Atomik absorpsiyon spektrometri (AAS), elementledarsimlerini 6lcen bir tekli
element tekrgidir. Temel durum atomlari hava/asetilen veya -aukit/asetilen
alevi ile Uretilmektedir. Olcuilen elemente 6zellkallan oyuklu katot lambasindan
yayilan ginim mevcut alevden gegcirilerek parcall kati hae®r tarafindan 6lguldr.
Analizi yapilacak ornek aleve gonderilir, 6@ icinde ilgili element mevcutsa,
lambadan gelernsinimin absorplar ve boylecgeinimin siddeti azalir. Absorplanan

Isintim miktari érngin icinde bulunan elementin dgimiyle dogrudan bglantilidir.

Deney calmalarn sirasinda pH olgu galar, Wisester MSH-20A marka magnetik
karstiricilar, Presica XB 220A marka hassas terazi vwweNNS112 marka saf su

cihazi kullaniimgtir.

Bu calsmada adsorbant olarak ghd yapidaki perlit ile zeolit adsorbantlar
kullaniimistir. Perlit volkanik bir kayag turtdur ve yapeimis sodyum, potasyum,
aliminyum silikat ve %3-5 oraninda su olarak taamabilir. Perlit genellikle
kimyasal olarak inerttir ve pH'1 yalkg&k olarak 7 civarindadir [36].Perlit yapisinda
sulfat, &ir metal, organik madde ve radyoaktif elementletubdurmadg icin
oldukca saf yapilidiinsaat sektoriinde yalitim malzemesi, tarim sektoriopiesin
nem ve besi maddesi oranini arttirici malzeme, gelalag sanayinde filtrasyon
malzemesi olarak yiksek oranlarda kullaniimaktaBertlit, diinya Gzerinde ABD,
Tarkiye, Yunanistan, Japonya ve Guney Afrika bdgelde zengin rezervlere
sahiptir. Ulkemizde ise en yan olarak Kars, Bitlis ve Cankiri yorelerinde perli
rezervlerine rastlanmaktadir [23]. Bu galada lUlkemizde de bol miktarda mevcut

olan perlit kullaniimgtir.



Zeolit dgsal ve kolay uyarlanabilir yapisi nedeniyle son zalaaa bilim
adamlarinin sikca tercih dtiadsorpsiyon materyallerinden olgtur. Zeolitlerin
lamel yapili sinifina ve yiuksek slika oranina sablgn tirt klinoptilolit olarak
adlandiriimaktadir [36]. Klinoptilolit, modernitsabazit gibi turleri ticari olarak
yaygin bir sekilde kullaniimaktadir [37]. Yapilan bilimsel cahalar &ir metal
gideriminde zeolitin kullaniminin karisini gostermgtir [9]. Detayli calgmalar
neticesinde Ulkemizde oldukca zengin zeolit rezervbldusu tespit edilmgtir.

Rezervler ygun olarak Gordes, Bigadi¢c, Emet, Kirka ve Karamligg@elerinde
bulunmaktadir [38]. Bu ¢aimada zeolit adsorban olarak kullanigtm

Deney cakmalarinda aktiflgtirici madde olarak kitosan kullanilgtr.

Kitosan; Kitinin deasatilasyonu ile elde edilenokiéan organik asit ¢ozeltilerinde
kolayca ¢ozunebilir ve jel, boncuk ve film formladia kolayca Uretilebilir. Bilingi
gibi kitin dogada selilozdan sonra gelen en verimli polimerdiitinkKkabuklu
midyelerden, yengeclerden, bdceklerden cikariladdibedir [39]. Kitosanin
molekiler girligl ve asetilasyon derecesi fiziksel ve kimyasal lddefini etkileyen
ana parametrelerdir [40]. Kitosan tipta, ila¢ sansskstil sanayi, tarim ve aritma
sektorinde yaygin olarak kullaniimaktadir. Yapilgadismalar ile kullanim alani
gengletiimeye calgilmaktadir [33]. Kitin ve kitosan uretimi gtinumuzdeellikle
Oregon, Washington, Virginia, Japonya ve Antarkdiii kabuklu deniz
hayvanlarindan uretilen konserve endustrisingrbh olarak gercekligiriimektedir.
Bu konuda ozellikle Norveg, Meksika vé&ili gibi Ulkeler de c¢almalar

gerceklgtirmektedir.

Perlit ile zeolitin kitosan kapli formlari ile samke ylizey alanlarinin getetilmis
formlarinin adsorpsiyon karilarini gormek adina oksalik asit ildeim gormi perlit
ve zeolit deneyleri de yapilgtir.

Deneysel cajmanin amaci perlitin ve zeolitin modifiye edifmgekillerinin agir

metal giderimi Gizerine etkisini tespit etmektir. Balsmada gram dg&simini gormek



adina be farkli gramajda ¢cagma yapilimgtir. Konsantrasyonun giderimdeki etkisini
anlamak adina 20-200 ppm agahda ve bununla birlikte katirma sdresinin

giderim verimi Uzerindeki etkisini anlamak icin 120 dakika araginda deneyler

tekrarlanmgtir.

Agir metal giderimin de en 6nemli etken pH miktaridBu yuzden yapilan

calismalarin farkh pH ’lar da ki verimini bulmak adip&3-9 aralginda calgiimistir.



BOLUM 3. DENEYSEL CALI SMALAR

Deneysel cajmalarda kullaniimak (zere hazirlanan standart terele;
klinoptilolitin agir metal iyonlarinin adsorpsiyonuna nasil etkigattigérmek tzere
doz deisimleri, pH deisimleri, karstirma sureleri, gibi faktorler incelengve en
iyi verim salayan deneyler adsorpsiyon parametrelerinin belmesinde

yararlanmak tzere calimistir.

Standart ¢ozeltiler hazirlanirken ilkeanada perlit ve zeolit 6glem olarak distile su
ile bolca yikanarak ph5'1 olacalgekilde klenmistir ve daha sonra etlvde
kurutulmutur. Kurutulan malzemeler oksalik asit ¢ozeltisingklssik 4 saat kadar
karstirllmistir.  Karsma  sleminin - ardindan tekrar etivde kurutmalemi

uygulanmgtir.

Kitosanin deneylerde kullaniimak tzere jel kivamgediriimesi igin oksalik asit
cOzeltisinde manyetik katiricilar ile yine 4 saatlik bir kagtirma slemi
uygulanmgtir. Bu islemin ardindan jel kivamindaki kitosan c¢ozeltisi (NH)
cOzeltisi Uzerine damlatma yontemi ile yawava eklenerek ipliksi yapida bir
madde elde edilngiir. Uygulanan glemler sonunda etlvde kurutmalemi
gerceklatirilmi stir.

Cu"?, Pb?ve zn? agir metalleri ile laboratuvar ortaminda hazirlanaazatiler icin
bes farkli gramajda, dort farkli sirede oda sicakida adsorpsiyon yontemi ile
giderim calgmalari yapilmgtir. Deney sonuglari ICP ile incelenerek ¢ikan sbeu
neticesinde adsorpsiyon giderim verimleri gozlemiege cakiimistir.



3.1. Doz Dgisimi Etkisinin incelenmesi

Secilen ve otomotiv endustrisi atik sularinda peabblwturan g farkli &ir metalin
farkll dozlarda kesikli deneyleri yapilgidoz deneylerinde otomotiv atik suyunda

genelde bulunma miktari olarak dg&m 100 mg/L olacakekilde belirlenmgtir.

3.1.1. Bakir doz dgisim sonuglari

Bakir(Il) iyonunun adsorpsiyonuna dozgg@minin etkisini incelemek izere deim
100 mg/L, pH 7, klinoptilolit, perlit ve kitosarodu 250 mL i¢in 0,1-0,2-0,5-1-1,5 g
olarak belirlenmgtir. 293 K sicaklikta ve 200 rpm hizda 60 dakikaigtama

yapilarak deney sonuclari elde editimi Deney sonunda AAS cihazi ile analiz

edilmistir.
Doz Miktari g/|
120
100
———
#"’_‘H{_ﬁ_‘:—-—-—.— = |
80 _—
E —e— oksalik perlit
310 T .
; —m— perlitli ¢dzelti
40 saf perlit
20
0
04¢ 08g 2g 48 6g

Sekil 3.1. Bakir sentetik numunelerinin perlit deleeyicin bes farkl aktive edilen adsorbent dozuna gbére verim

grafigi



Doz Miktari g/l
120
100 - .
W———L——n
80
E —+— oksalik zeolit
3§ 60 L
E; —m— zeolitli ¢ozelti
a0 saf zeolit
20
0
04g 0.8g 2g 4g 6g

Sekil 3.2. Bakir sentetik numunelerinin zeolit deleeyicin bes farkl aktive edilen adsorbent dozuna goére verim

grafigi

Doz Miktari g/I

120
100

80 f,,/*-‘/"'\"'

60
—e—saf kitosan

% Verimi

40

20

04g 0,8g 2g g 6g

Sekil 3.3.Bakir sentetik numunelerinin kitosan deneyleri igdsorbent dozuna gére verim ggafi

Grafiklerden de goruldiii Gzere en uygun doz oraninin 2 g/L @dusonucuna
varilmis ve diger analizlerde doz miktari olarak bugeéee karar verilngtir. Verim
olarak A tipi aktive edilmy perlitin (oksalik perlit) ve klinoptilolitin (okd&k zeolit)

en uygun secim oldiuna karar verilnstir.
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3.1.2. Kursun doz desisim sonuclari

Kursun (1) iyonunun adsorpsiyonuna doz gdgminin etkisini incelemek Uzere
derisim 100 mg/L, pH: 7, perlit, klinoptilolit ve kisan dozu 250 mL i¢in 0,1-0,2-
0,5-1-1,5 g olmak tzere belirleryniz93 K sicaklikta ve 200 rpm hizda 60 dakika

karistirma yapilarak deney sonuclari elde edgtmi

Doz Miktarn g/l
120

100 . .

&0
—a— oksalik perlit

60 T .
—m— perlitli cozelti

% Verim

40 saf perlit

20

0,4g 0,8g 2g dg bg

Sekil 3.4. Kusun sentetik numunelerinin perlit deneyleri icingtfarkl aktive edilen adsorbent dozuna gére

verim grafgi

Doz Miktari g/I

80 C//--ﬁi
—o— oksalik zeolit

£
3 60
\-': —m— zeolitli ¢dzelfi

40 saf zeolit

04g 038g 2g 4g 6g

Sekil 3.5. Kusun sentetik numunelerinin zeolit deneyleri igirs ferkl aktive edilen adsorbent dozuna goére

verim grafgi
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Doz Miktar g/I

120
100
80 - T

60 ,
——saf kitosan

% Verimi

40

20

0,4¢g 0,8g 2g 4g 6g

Sekil 3.6. Kugun sentetik numunelerinin kitosan deneyleri iciis@bent dozuna gére verim gggfi

Grafiklerden de gorildiu Gzere en uygun doz oraninin her Gic madde timiRigy/L
oldugu sonucuna varilgive diger analizlerde doz miktari olarak bugdee karar
verilmistir. Verim olarak A tipi aktive edilmi perlitin (oksalik perlit) ve

klinoptilolitin (oksalik zeolit) en uygun sec¢im alduna karar verilnstir.

3.1.3. Cinko doz dgisim sonuclari

Cinko (Il) iyonunun adsorpsiyonuna doz gggminin etkisini incelemek Uzere
derisim 100 mg / L, pH : 7, perlit, klinoptilolit ve tasan dozu 250 mL i¢in 0,1-0,2-
0,5-1-1,5 g olmak tzere belirlergn293 K sicaklikta ve 100 rpm hizda 60 dakika

karistirma yapilarak deney sonuclari elde edgtimi



12

Doz Miktari g/I

- —+— oksalik perlit
—m— perlitli cozelti

an —a— saf perlit

04g 0,8¢g 2g ag 6g

Sekil 3.7. Cinko sentetik numunelerinin perlit delegiicin bes farkli aktive edilen adsorbent dozuna gére verim

grafigi

Doz Miktari g/|
120
100

20 ﬁ;::;&EEEEQ;:::Q::::Q

60

—o— oksalik zeolit

—i—zeolitli ¢ozelti

% Verim

40 —a— saf zeolit

20

04g 08g 2g 4g 6g

Sekil 3.8. Cinko sentetik numunelerinin zeolit deleeyicin bes farkli aktive edilen adsorbent dozuna goére verim

grafigi
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Doz Miktari g/I

120

100

80 — "

60

*
®
&

—e— saf kitosan

% Verim

40

20

0,48 0,3g 2g 4g 6g

Sekil 3.9. Cinko sentetik numunelerinin kitosan deagycin adsorbent dozuna gére verim ggafi

Grafiklerden de gorulditi Gzere en uygun doz oraninin 2 g/L @dusonucuna
varilmis ve diger analizlerde doz miktari olarak bugeéee karar verilngtir. Verim
olarak A tipi aktive edilmi perlitin (oksalik perlit) ve klinoptilolitin (okdi&k zeolit)

en uygun secim oldiuna karar verilnstir.

3.2. Karistirma Siiresinin Etkisinin incelenmesi

Karistirma siresinin etkisinin incelenmesi icin 15 dakikn bgamak tzere 15- 120
dakika arasinda farkh katirma sureleri gbz 6niine alingnue verimi nasil etkilegi

incelenmgtir.

3.2.1. Bakir i¢in karistirma suresinin etkisi

Bakir(ll) iyonunun adsorpsiyonuna kgirrma suresinin etkisini incelemek tzere
derisim 100 mg / L, pH : 7, perlit, klinoptilolit ve kasan doz sonuglarina gore tespit
edilen en olumlu doz olarak secilgri g/L icin Ug farkli aktivasyon tiriinde , 293 K
sicaklikta ve 200 rpm hizda 15-120 dakika gtama yapilarak deney sonuclari elde

edilmistir.



% Verim

Siire dk g/l

120

100
‘;;:;'-/"/j' .

€]
o

=)
o

B
]

=]
o

15 dk 30dk 60 dk 120 dk

—— oksalik perlil
—m— perlitli ¢odzelti

—a— saf perlit

Sekil 3.10.

suresine bg olarak verim grafi

Sure dk g/l
120
100

" Py
80

60

% Verim

40

20

15dk 30dk 60 dk 120 dk

—o—oksalik zeolit
——zeolitli gozelti

—a—saf zeolit

Sekil 3.11.

14

Bakir sentetik numunelerinin perlit delegyicin ¢ farkli aktive edilen absorbanda goegigtirma

Bakir sentetik numunelerinin zeolit deleeyicin ¢ farkl aktive edilen absorbanda gdegigtirma

suresine bgi olarak verim grafii
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Sure dk g/|

120
100 ‘(__.’/*—40
80

60 )
—e—saf kitosan

% Verim

40
20

15dk 30dk 60 dk 120 dk

Sekil 3.12. Bakir sentetik numunelerinin kitosan ddee icin karstirma suresine @ olarak verim grafii

Grafiklere bgli olarak kargtirma siresi acisindan verimler incelgimade bakir
numuneleri 30 dakikadan sonra bir yikgelgecmekte ve genellikle 60. dakikalarda
maksimum seviyelere ujmakta ve yaklgtk bu seviyeleri kiigiik azalmalarla 120
dakikaya taimaktadir. Oksalik asit ile aktive edilgnklinoptilolitin ve perlitin diger
aktivasyon tiplerindeki verime yakin olmasingmeen en iyi performansi gostegdi

soylenebilir.

3.2.2. Kursun i¢in karistirma suresinin etkisi

Kursun(ll) iyonunun adsorpsiyonuna kgirma siresinin etkisini incelemek tzere
derisim 100 mg / L, pH : 7, perlit, klinoptilolit ve kisan dozu doz sonuglarina gére
tespit edilen en olumlu doz olarak secyr@ig/L icin g farkli aktivasyon turinde ,
293 K sicaklikta ve 200 rpm hizda 15-120 dakikaiskama yapilarak deney

sonugclari elde edilngiir.
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Siire dk g/l
120
1001
I-——:—._—:—_.;_T__-———.-——ﬁ

80
£ —— oksalik perlil
™
¢ 60 e .
\:: —m— perlitli ¢dzelti

40 —a— saf perlit

20

0
15 dk 30 dk 60 dk 120 dk

Sekil 3.13. Kusun sentetik numunelerinin perlit deneyleri iginfagkli aktive edilen adsorbente gére karma

suresine bgi olarak verim grafi

Siire dk g/l

120

100

20 ‘_———:‘;’:—_ﬁ)‘:_—;:«i
£ —— oksalik zeolil
™
¥ 60 N )
\:: —m— zeolitli ¢dzelti

40 —i— sat zeolit

20

0
15 dk 30dk 60 dk 120 dk

Sekil 3.14. Kursun sentetik numunelerinin Zeolit deneyleri icinfégkl aktive edilen adsorbente gére kiirma

suresine bg olarak verim grafi
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Siiredk g/l

120
100
80 A
60
40

—e—saf kitonsan

% YVerim

20

15 dk 30dk 60 dk 120 dk

Sekil 3.15. Kursun sentetik numunelerinin kitosan deneyleri icinigama suresine g olarak verim grafii

Grafiklere bgli olarak kargtirma suresi agisindan verimler incelefidde kugun
numuneleri 30 dakikadan sonra bir ylukgeljecmekte ve genellikle 60 . dakikalarda
maksimum seviyelere umakta ve yaklgk bu seviyeleri kiicik yikselmelerle 120
dakikaya taimaktadir. Oksalik ait ile aktive edilgklinoptilolitin ve perlitin diger
aktivasyon tiplerindeki verime yakin olmasingmeen en iyi performansi gostegdi

soylenebilir.

3.2.3. Cinko icin karistirma suresinin etkisi

Cinko iyonunun adsorpsiyonuna kamma suresinin etkisini incelemek Uzere
derisim 100 mg /L, pH : 7, Klinoptilolit, perlit ve tasan doz sonuclarina gore tespit
edilen en olumlu doz olarak secilgri g/L icin Ug farkli aktivasyon tiriinde , 293 K
sicaklikta ve 200 rpm hizda 15-30-60-120 dakikaiskama yapilarak deney

sonugclari elde edilngiir.



Siire dk g/l

120

100
. 80 — - "
E 60
3

40

20

0

15 dk 30dk 60 dk 120 dk

—— oksalik perlil
—m— perlitli ¢odzelti

—a— saf perlit
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Sekil 3.16. Cinko sentetik numunelerinin perlit deneyleri i¢ig farkl aktive edilen adsorbanda gore §ama

suresine bzl olarak verim grafii

Siire dk g/|
120
100
80 E;pppi——"‘::__:a

E

g 60
=

40

20

0

15 dk 30dk 60 dk 120 dk

——0ksalik zeolit
—i—zeolitli ¢ozelti

—i—saf zeolit

Sekil 3.17. Cinko sentetik numunelerinin zeolit deneyleri idip farkl aktive edilen adsorbanda gore fama

suresine bzl olarak verim grafii
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Sire dk g/l
120
100
§ 30 r//*_/a
E 60 —eo—saf kitosan
40
20
0
15 dk 30dk 60 dk 120dk

Sekil 3.18. Cinko sentetik numunelerinin kitosan deneyleri iamistirma siiresine g olarak verim grafii

Grafiklere bali olarak kargtirma suresi acisindan verimler incelefiade cinko
numuneleri ilk 30 dakikadan sonra minimum % 79véimle balayip ortalama bir
yiukselme hiziyla 60. dakikalarda maksimum( % 80-&&viyelerine ulgmakta ve
yaklasik bu seviyeleri kicik yikselmelerle 120 dakikagamaktadir. Oksalik asit
ile aktive edilmg klinoptilolitin ve perlitin diger aktivasyon tiplerindeki verime gore

en iyi performansi gostergibelirlenmistir.

Grafiklere bali olarak kargtirma suresi acisindan verimler incelefidde cinko
numunelerinin kastirma sireleri dgisse de yine de ¢ farklga metal arasinda en
disUk performansi gosterengia metal oldgu gorilmektedir. Buna gmnen 60.
dakikadan sonra olabilecek en iyi performansin lai@dgi uygulamanin en fazla
suresi olan 120 dakikada ise verim ancak % 85Wetmaktadir. Tium aktivasyon
tipleri incelendginde en uygun aktivasyon tipinin A tipi (oksalilsi® oldusu

soylenebilir.

3.3. pH Etkisinin incelenmesi

pH farkinin etkisinin incelenmesi igin pH @=leri 3-9 arasinda calimis ve verimi

nasil etkiledgi incelenmitir.
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3.3.1. Bakir ¢cozeltisinde pH etkisi

Bakir iyonunun adsorpsiyonuna pH gtgminin etkisini incelemek Uzere deim
100 mg / L, klinoptilolit dozu doz sonuclarina gdéespit edilen en olumlu doz olarak
secilmi 2 g/L icin g farkh aktivasyon tariinde , 293 Kaklikta ve 200 rpm hizda
60 dakika kagtirma siresinde, pH derleri 3-9 olmak Uzere deneyler yapilarak
sonuclart AAS 6lcim ve deney sonuclarina gorgtofulan grafikSekil 3.3.1.1'de

gOsterilmitir.

120
100 A .
_.-'"'....._
80 //"“f

/ . .
—ae— oksalik perlit
60 TR .
) —m— perlitli ¢ozelti
40 4 saf perlit
20 ‘///

pH3 Cu oHS Cu pH7 Cu pHS Cu

% Verim

Sekil 3.19. Bakir sentetik numunelerinin perlit iiglikte Uc¢ farkli aktive edilen adsorbanda gpke

degerlerine bgl olarak verim grafii
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pH Degisimi
120
100 y -y
80 /
E / —— oksalik zeolil
g 60 L .
3 —m— zeolitli ¢ozelti
40 saf zeolit
20
0
pH3 pH5 pH7 pH9

Sekil 3.20. Bakir sentetik numunelerinin zeolitllielikte t¢ farkli aktive edilen adsorbanda goke geserlerine

bagl olarak verim grafii

m

6.
-

pH Deg
120
100

80

60
—e—saf kitosan

% Verim

40

20

ph3Cu pHS5Cu pH7 Cu pH9Cu

Sekil 3.21. Bakir sentetik numunelerinin kitosda aktive edilen adsorbanda gore pHetterine bglh olarak

verim grafgi

Grafiklerden goéruldgi gibi verim acisindan en iyi performans pH 7&liginda ve

genellikle oksalik perlit ve oksalik zeolit formuaelde edilmytir.
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3.3.2. Kursun ¢ozeltisinde pH etkisi

Kursun iyonunun adsorpsiyonuna pHgtgminin etkisini incelemek Uzere deim
100 mg / L , klinoptilolit dozu doz sonuglarina gdtespit edilen en olumlu doz
olarak secilmy 2 g/L icin g¢ farkli aktivasyon tirtiinde , 293 Kaklikta ve 100 rpm
hizda , 60 dakika katirma siresinde, pH derleri 3-5-7-9 olmak Uzere deneyler

yapilarak sonuclari AAS ve deney sonuchakil 3.3.2" de verilmgtir.

pH Degisimi

120

100

£ w B —
g —o—oksalik perlit
e 60 NP
== perlitli ¢Gzleti
40 saf perlit
20
0

oH3 Pb pH5 Pb pH7 Pb pHI Pb

Sekil 3.22. Kusun sentetik numunelerinin perlit ile tg¢ farkli aldiedilen adsorbente gore pHzdderine bl

olarak verim grafii

120

100

20  m-—"

60

—— oksalik ceulil

——zeqlitli cézelti

% Verim

40 sat zeolit

20

pH3 Pb pH5 Pb pH7 Pb pHI Pb

Sekil 3.23. Kusun sentetik numunelerinin zeolit ile Ug¢ farkl altiedilen adsorbente gore pHzdderine bl

olarak verim grafii
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pH Degisimi
120
100
20
£

3 60

':: —e—saf kitosan
40

~—
20
0
ph 3 Pb pH 5 Pb pH7 Pb pha Pb

Sekil 3.24. Kursun sentetik numunelerinin kitosan ile aktive ediéefsorbente gore pH gerlerine bgli olarak

verim grafgi

3.3.3. Cinko c¢ozeltisinde pH etkisi

Cinko iyonunun adsorpsiyonuna pH gigminin etkisini incelemek Uzere deim
100 mg / L, klinoptilolit dozu doz sonugclarina gdespit edilen en olumlu doz olarak
secilmi 2 g/L icin g farkh aktivasyon tariinde , 293 Kaklikta ve 100 rpm hizda
60 dakika kagtirma suresinde , pH derleri 3-5-7-9 olmak Utzere deneyler yapilarak

sonuclart AAS ve deney sonucl8ekil 3.3.3.” de verilmgtir.

Ph Degisimi

120

100

- 80 _
£ //’-"\. —e—oksalik perlit
g 60 N
3! / —m—perlitli ¢ozelti
40 =4 saf perlit
20
0

pH3 Zn pPH 5 Zn pPH7 Zn PHY9 Zn

Sekil 3.25. Cinko sentetik numunelerinin (¢ farkltiak edilen adsorbente gore pHgdderine bl olarak

verim grafgi
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e - -
pH Degisimi
120
100
/A’ﬁ
80 o
£ e . .
£ —— oksalik zealit
g 60 - .
—m— zeolitli ¢ozelti
R
40 saf zeolit
20
0
pH3 Zn pH> Zn pH7 Zn pH9 Zn

Sekil 3.26. Cinko sentetik numunelerinin ¢ farkltiak edilen adsorbente gére pHgederine bgl olarak

verim grafgi

pH Degisimi
120
100
80

60 )
—— saf kitosan

% Verim

40

20

pH3 Zn pHS5 Zn pPH7 Zn pPHY9 Zn

Sekil 3.27. Cinko sentetik numunelerinin kitosan ile aktivéled adsorbente gore pH girlerine bgh olarak

verim grafgi

Cinko numunelerinde en yuksek verimi veren pHgedmin 7-9 oldgu, en uygun
aktivasyon formunun ise A tipi aktivasyon formlamani oksalik perlit ve oksalik

zeolit oldygu gorilmektedir.

Grafiklere b&l olarak en yuksek verim veren pH agalr-9 oldgu gorilmektedir.
En uygun aktivasyon tipine bakifinda her t¢ formunda yakin verimler vegidi
gorulmektedir; fakat bir secim yapifgnda en uygun secegia A tipi aktivasyon

olduguna karar verilnstir.
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3.4. Deneysel Verilerin Dengézotermlerine Uygulanmasi

Adsorpsiyon glemi adsorplanan maddenin adsorbent ylzeyinde Kideaniktari ge
(mg/qg) ile ¢ozelti icerisinde kalan madde miktami@. (mg/l) dengeye ukigl ana
kadar devam edeizoterm ise denge halinin sabit sicaklikta grafyansitiimasidir
[41]. izoterm erileri icin farkhh matematiksel izoterm formullemelistirilmi stir.
Lineer izoterm biyolojik ayirmada o©ne c¢ikarken Lemgr ve Freunlich ve
izotermleri hem biyolojik ayirma hem de fiziksel \myasal adsorpsiyonlarda
dengeyi belirlemede 6ne c¢ikan izotermlerdir. Brievaw Emmett — Teller (BET)
izotermi yine fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon denrtgesabi icin kullaniimaktadir.

Bunlarin yani sira Temkin, Dubinin — Radushkeviobteérmleri de bulunmaktadir.

Izotermler ile adsorplanan madde ile adsorbent radaki bainti, adsorbent
maddenin kapasitesi, adsorpsiyonun sigaldibi etkenlerde bilgi edinilebilir [41].
izotermler kullanilarak; en uygun adsorban segiriiref icerisindeki adsorban
Omriandn  belirlenmesi, adsorbanin geriye kalan gd$gon kapasitesinin

belirlenmesi sglanabilir.

3.4.1. Langmuir izotermi

Langmuir izoterminde adsorbent Uzerinde adsorpsigimnaktif merkezlerin oldgu
ve bu yuzeylerde bir adet adsorban maddenin adgomsiun gerceklgebilecei
kabul edilir. Dolayisiyla adsorbent ylzeyinde behiyida aktif alan oldiu ve bu
nedenle adsorbent ylzeyinde ki adsorban tabakasimmmolekul kalinlginda oldgu
kabul edilir. Adsorpsiyon derecesi adsorbent ylza@gki mono tabakadan blyuk
olamaz bu nedenle Langmuir izotermi tek tabaka m@dsgonunu tanimlar.
Adsorbent Uzerindeki aktif noktalar adsorban mollekine kagi esit ilgiye sahiptir
[41].

(Ce/lQe =1/KL. Xm + Ce / Xm) (1.1)
Ce: Adsorpsiyon sonunda ¢ozeltide kalan metal kamsantrasyonu

Qe : Denge aninda adsorblanan miktar

K.: Langmuir Adsoprsiyon izoterm sabiti
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Xm : Adsorbe olan maddenin maksimum miktariyla adahit

3.4.2. Freundlich izotermi

Freundlich izoterminde adsobant ylzeyi, adsorplamarjisi ve adsorpsion alani
acisindan heterojen olgu icin tek tabaka kaplamasindan bahsedilemez. Adsor

madde degimi arttig! stirece adsorplanan madde miktari artar.

(log@ =logk+nlog @) (1.2)
log Qe:

log G

k : Freundlich izoterminde konsantrasyonglbsabit

n : Freundlich izoterminde konsantrasyonglibsabit

3.4.3. Lineer izoterm

Co6zunen madde konsantrasyonu cokudlise adsorpsiyon izotermleri genellikle

dogrusal (lineer) olarak agtigdsterir. Kullanilan izotermséli gi asagidaki gibidir;

Cu=KxGCs (1.3)
Cu: Birim adsorban tzerine adsorplanan madde mikgé)
K: Lineer denge sabiti

Cg: Dengede, ¢ozeltide asorplanmadan kalan madde m{gtr

3.4.4. Branauer- Emet- Teller (BET) izotermi

BET izotermi cok tabakali adsorpsiyonun aciklanmaa! kullanilan izoterm
¢ssitlerinden bir tanesidir. Bununla birlikte Langmumotermine gére daha kullahi
bir denklem olarak anilmaktadir. Clinkl adsorbendineyde birden fazla tabaka
olusturdusunu kabul etmektedir. Boylelikle Langmuir izotermitiim tabakaya

uygulamaktadir.

0= (QxBxCe) /(G- Cx(1+ ((B-1)x &)/ Cy) ) (1.4)
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Ce CoOzeltide kalan madde miktari (mg/l)

Cs COzeltide adsorplananin doygunluk deni (mg/l)

B: COzelti ve adsorpsiyon yluzeyi arasindaki ersafiti

Qo: vuzeydetam bir tabaka okurmak igin, adsorbentin birimgaliginda adsorplanan

miktari (mg/g) gostermektedir.

3.4.5. Temkin izotermi

Adsorbat etkilgimlerinin adsorpsiyon reaksiyonu tzerinde meydagtadjgi etkileri
aciklamak icin kullanilmaktadir. Temkin izotermidsmrpsiyon tabakasindaki tim
molekullerin 1sisinin lineer olarak azaidn kabul etmektedir. Kullanilan ana
denklem [42];

g=(RXT/)xINA+(RxT/) Ing (1.5)
RT/b yerine B yazilir.

A: Temkin izoterm sabiti.

B: Temkin izoterm sabiti.

R: Gaz sabiti. (J mol — 1 K-I)

3.4.6. Dubinin-Radushkevich izotermi

Tek tabaka adsorpsiyon izotermlerinden biri olarbidun-Radushkevich izotermi
yuksek derecede dikdortgensel izotermler verenrpdgmn denklemidir [42].

In ge=In gn—P X &

e = RXT/In((1/ G) + 1) (1.6)
Om: pubinirRadushkevich tek tabaka kapasitesi (mol/g)

B : Adsorpsiyon enerjisi

¢ . Denge potansiyeli
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3.5. Deneysel Verilerin Dengelzotermlerine (Langmuir ve Freundlich)
Uygulanmasi

3.5.1. Bakir iyonu adsorpsiyonunda degim sonuclarinin langmuir izoterm

esitli gine uygulanmasi
Bakir ¢cozeltisiyle yapilan deney sonuclarina géapikan Langmuir gtli gine basli

calismalar sonucu Tablo: 3.5.1. gturulmus ve Langmuir gtligine bali grafik
Sekil 3.28’ de verilmgtir.

(Co/ Qe=1/Ki. Xm+ Co/ Xu) (1.7)

Tablo 3.1. Perlit ile yapilan bakir iyonu deneylem Langmuir gitli gi degerleri

Ce
Co mg /L Qe Ce /Qe
mg/L 293 K 293 K 293 K
20 0,3 9,85 0,0304
50 0,12 19 0,0063
100 0,05 49,975 0,0010
200 0,05 99,975 0,0005
Ce mg/I
0,035 y =-0,0095x+ 0,0333
0,03 R®=0,7517
0,025
= 002
Eo 0,015 —— 293 K
.5: 0,01 N Dogrusal (293 K)
L7 "
“ 0,005 SN
~_ .
0 S,
0005 0,3 0,12 0,05 9,05
-0,01

Sekil 3.28. Bakir iyonu Perlit deneyleri icin Langmuir izotergniafigi




Tablo 3.2. Zeolit ile yapilan bakir iyonu deneyligin Langmuir gitli gi degerleri
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Ce
Co mg /L Qe Ce/ Qe
mg/L 293 K 293 K 293 K
20 0,05 9,975 0,0050
50 0,03 24,985 0,0012
100 0,04 49,98 0,0008
200 0,05 99,975 0,0005
Ce mg/l
0006 y =-0,0014x+ 0,0054
' R?=0,7279
0,005
— 0,004
"‘;E
g 0,003 —— 293K
)
% 0,002 —— Dogrusal (293 K)
“ 0,001
0 ~
0,001 0,05 0,03 0,04 0,05
Sekil 3.29. Bakir iyonu Zeolit deneyleri icin Langmuir izotergniafigi
Tablo 3.3 Kitosan ile yapilan bakir iyonu deneyleri igin Langir ssitli gi degerleri
Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg/L 293 K 293 K 293 K
9,72 0,058
20 0,56
24,88 0,010
50 0,24
49,675 0,013
100 0,65
99,97 0,001
200 0,06
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Ce mg/I
y=-0,0168x+0,0621
0,08 R?=0,7218
0,06
Eﬁ ——saf kitosan
£ 0,04
m o
g 002 —— Dogrusal (saf
] kitosan)
0
056 024 065 0,06
0,02

Sekil 3.30. Bakir iyonu igin kitosan deneylerinin lganuir izotermi grafi

3.5.2. Bakir iyonu adsorpsiyonunda degim sonuclarinin freundlich izoterm

esitli gine uygulanmasi

Bakir ¢cOzeltisiyle yapilan deney sonuglarina gapikan Freundlich gili gine basli
calismalar sonucu Tablo 3.4. glurulmus ve Freundlich gtligine balh grafik
Sekil 3.31’ de verilmgtir.

(log Qe =log k + nlog Ce) (1.8)

Tablo 3.4. Perlit ile yapilan bakir iyonu deneylem Freundlich sitli gi degerleri

Co Qe Log Ce Log Qe

mg/L Ce 293 K 293 K 293 K
293 Kmg/L

20 0,3 9,85 -0,52 0,99

50 0,12 19 -0,92 1,28

100 0,05 49,975 -1,30 170

200 0,05 99,975 -1,30 2,00




log Qe

2,5

1.5

0,5

log Ce
y - 0,3439x+ 0,6329
RZ - 0,0945
/ —+—2093K
Dogrusal (293 K)
0,5 0,97 1,30 1,30

Sekil 3.31. Bakir iyonu Perlit deneyleri igin Fredictl izotermi grafgi

Tablo 3.5. Zeolit ile yapilan bakir iyonu deneyligin Freundlich gitli gi degerleri

31

Co Ce Qe Log Ce Log Qe
mg/L 293 Kmg/L 293 K 293 K 293 K
-1,30 0,10
20 0,05 9,975
-1,52 1,40
50 0,03 24,985
-1,40 1,70
100 0,04 49,98
-1,30 2,00
200 0,05 99,975
log Ce
2,5 y =0,3304x+0,6978
R? =0,9948
2
o L5
=] —+— 293 K
g
= 1 Dogrusal (293 K)
0,5
0
-1,30 -1,52 -1,40 -1,30

Sekil 3.32. Bakir iyonu Zeolit deneyleri i¢in Freurddil izotermi grafgi




Tablo 3.6. Kitosan ile yapilan bakir iyonu deneyigin Freundlich gitli gi degerleri

32

Co Qe Log Ce Log Qe
mg /L Ce 293 K 293 K 293 K
293 Kmg/L
0,56 9,72 -0,25 0,99
20
0,24 24,88 -0,62 1,40
50
0,65 49,675 -0,19 1,70
100
0,06 99,97 -1,22 2,00
200
log Ce
2,5
2 y=0,3337x+0,6857
/ R? = 0,994
o 15 =
?; / ——saf kitosan
= 1 Dogrusal (saf kitosar)
0,5

-0,25

0,62 0,19

-1,22

Sekil 3.33. Bakir iyonu icin Kitosan deneylerinin Brellich izotermi grafii

Perlit ile yapilan cajmalarda Sekil 3.28. ve Sekil 3.31.’de go6ruldgiu Uzere

hesaplanan korelasyon katsayisina gére bakir iy@nu.angmuir izoterm katsayisi

0,75, Freundlich izotermi katsayisi 0,99 olarakubabwtur. Zeolit ile yapilan

calismalardaSekil 3.29.'ve Sekil 3.32.’de goruldgu Uzere hesaplanan korelasyon

katsayisina gore bakir iyonu icin Langmuir izotekatsayisi 0,73, Freundlich

izotermi katsayisi 0,99 olarak bulungtur. Kitosan ile yapilan c¢aimalarda

Sekil 3.30. veSekil 3.33." te goruldglu Gzere hesaplanan korelasyon katsayilarina

gore bakir iyonu icin Langmuir izoterm katsayisiZ),Freundlich izotermi katsayisi

0,99 olarak bulunmgiur. Adsorpsiyonunun her Ug¢ izotermle de uygunliktgrdgi

fakat Freundlich izotermine daha yakin gidwsaptannstir.
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3.5.3. Kursun iyonu adsorpsiyonunda dersim sonuclarinin langmuir izoterm

esitli gine uygulanmasi

Kursun ¢ozeltisiyle yapilan deney sonuclarina gorelgagrangmuir gitli gine bali
calismalar sonucu Tablo 3.7, Tablo 3.8. ve Tablo 3.%ustorulmus ve Langmuir
esitli gine bal grafik Sekil 3.34." de veSekil 3.35.’te verilmgtir.

(CelQe=1/K Xm+ Ce/ Xm)

Tablo 3.7 Perlit ile yapilan kugun iyonu deneyleri icin Langmuisigli gi degerleri

Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg /L 293 K 293 K 293 K
20 0,27 9,865 0,027
50 0,28 24,86 0,011
100 0,04 49,98 0,001
200 0,42 99,79 0,004
Ce mg/I
0,45
0,10
0.35 y - 0,021x+0,2
! RZ = 0,0297
= 0,30
Y _ — 4 _
E 0,25 — —+— 203K
9 0,20
I Dogrusal (293 K)
“ 0,15
0,10 /
0,05
0,00
0,03 0,01 0,00 0,00

Sekil 3.34. Perlit ile yapilan kwun iyonu deneyleri icin Langmuir izotermi grgifi

Tablo 3.8. Zeolit ile yapilan keun iyonu deneyleri icin Langmuigigli gi degerleri

Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg/L 293 K 293 K 293 K
20 0,05 9,975 0,0050
50 0,03 24,985 0,0012
100 0,04 49,98 0,0008
200 0,05 99,975 0,0005




34

3,00
2,50
2,00
1,50

1,00

Ce/Qe mg/l

0,50

')

0,00

Ce mg/I

&
v

&
-

-v

-0,50

!

0,02

0,01 0,00

0,03

y=0,7514x-1,039
R?=0,5999

—— 293K

——Dogrusal (293K )

Sekil 3.35. Zeolit ile yapilan kgun iyonu deneyleri icin Langmuir izotermi grgifi

Tablo 3.9 Kitosan ile yapilan kyun iyonu deneyleri igin Langmuisidi i degerleri

Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg /L 293 K 293 K 293 K
20 0,53 9,73436 0,055
50 0,66 24,66757 0,027
100 0,12 49,94157 0,002
200 1,83 99,083095 0,019
Ce mg/| y =-0,0133x+ 0,0588
0,06 R?=10,6156
0,05
=
‘é’* 0,04 —e— saf kitosan
8 0,03 \
E‘ 0,02 ——Dogrusal (saf
001 kitosan)
0
0,53 0,66 0,12 1,83

Sekil 3.36. Kitosan ile yapilan kgun iyonu deneyleri icin Langmuir izotermi grgfi
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3.5.4. Kursun iyonu adsorpsiyonunda dersim sonuglarinin freundlich izoterm
esitli gine uygulanmasi

Kursun c¢Ozeltisiyle yapilan deney sonuclarina goére IgapFreundlich gtli gine
bagli calismalar sonucu Tablo 3.10. , Tablo 3.11. ve Tabl®.3.blwturulmus ve

Freundlich eitligine bali grafik Sekil 3.37." de,Sekil 3.38.’de veSekil 3.39'da
verilmistir.

Tablo 3.10. Perlit ile yapilan kgun iyonu deneyleri icin Freundlichyidi gi degerleri

Co Ce Qe Log Ce Log Qe
mg/L 293 Kmg/L|293 K 293 K 293 K
20 0,27 9,865 -0,57 0,99
50 0,28 24,86 -0,55 1,40
100 0,04 49,98 -1,40 1,70
200 0,42 99,79 -0,38 2
log Ce
25
y =0,3318x+ 0,6923
2 [2=0,9945
1,5
8' —e— 293 K
&
= 1 Dogrusal (293 K)
0,5
0

-0,57 -0,55 -1,40 -0,38

Sekil 3.37.Perlit ile yapilarkursun iyonu deneyleri i¢in Freundlich izotermi ggfi
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Tablo 3.11. Zeolit ile yapilan kgun iyonu deneyleri icin Freundlickitdi gi degerleri

Co Ce Qe Log Ce Log Qe
mg/L 293 Kmg/L |293K 293 K 293 K
20 0,27 9,865 -0,56864 0,99
50 0,28 24,86 -0,55284 1,40
100 0,04 49,98 -1,39794 1,70
200 0,42 99,79 -0,37675 2
log Ce
2,5
y =0,3298x+ 0,6965
RZ =0,9943
2 /
o 1.5 =
?’n / —— 793K
= 1 Dogrusal (293 K}
0,5
0
0,70 0,62 -0,70 0,43
Sekil 3.38.Zeolit ile yapilankursun iyonu deneyleri i¢in Freundlich izotermi gggafi
Tablo 3.12. Kitosan ile yapilan lgum iyonu deneyleri icin Freundliclyidi gi degerleri
Co Ce Qe Log Ce Log Qe
mg/L 293 Kmg/L [293K 293 K 293 K
20 0,53 9,73436 -0,27 0,99
50 0,66 24,66757 -0,18 1,39
100 0,12 49,94157 -0,93 1,70
200 1,83 99,083095 0,26 2
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log Ce
2,50 vy =0,3329x+ 0,6864
R?=0,9942
2,00
v 1,50 —o—saf kitosan
o
[=1s]
5
= 1,00 Dogrusal (saf
kitosan)
0,50
0,00
-0,27 -0,18 -0,93 0,26

Sekil 3.39.Kitosan ile yapilarkursun iyonu deneyleri i¢in Freundlich izotermi ggafi

Perlit ile yapilan ¢cagmalardaSekil 3.34. ve 3.37.de gorUlgii Uzere hesaplanan
korelasyon katsayilarina gore bakir iyonu icin Lang izoterm katsayisi 0,029
Freundlich izotermi katsayisi 0,99 olarak bulugtau Zeolit ile yapilan
calismalarda Sekil 3.35. ve 3.38.de goOrulg@ii Uzere hesaplanan korelasyon
katsayilarina gore bakir iyonu igin Langmuir izatekatsayisi 0,73 Freundlich
izotermi katsayisi 0,99 olarak bulungtwr. Kitosan ile yapilan caimalarda
Sekil 3.36. ve 3.39.'da gorulgii Gzere hesaplanan korelasyon katsayilarina gore
bakir iyonu igcin Langmuir izoterm katsayisi 0,62ndlich izotermi katsayisi 0,99
olarak bulunmgtur. Adsorpsiyonunun Freundlich izotermine daha iya&ldusu

saptanngtir.

3.5.5. Cinko iyonu adsorpsiyonunda desim sonuclarinin langmuir izoterm

esitli gine uygulanmasi

Cinko cozeltisiyle yapilan deney sonuclarina géepikan Langmuir @tli gine basli
calismalar sonucu Tablo 3.13. , Tablo 3.14. ve Tabl® dlisturulmus ve Langmuir
esitli gine bal grafik Sekil 3.40,Sekil 3.41. veSekil 3.42’ de verilmgtir.

(CelQe=1/KXm + Ce/ Xm)



Tablo 3.13Perlit ile yapilanginko iyonu deneyleri icin Langmuirsili gi degerleri

Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg/L 293 K 293 K 293 K
20 0,452 9,774 0,04624514
50 0,2076 24,8962 0,00833862
100 0,3142 49,8429 0,00630381
200 1,3456 99,3272 0,01354715
Ce mg/I
0,05
0,045
0,04 y =-0,01x + 0,0136
RZ2=0,1791
_ 0,035 -
"'EEB 0,03 ~
9,-: 0,025 O ——203K
g 0,02 ~ Nogrusal (793K )
0,015 .
’ N /
oct ¢
0,005 I S~
0
0,452 0,20/6 0,3142 1,3456
Sekil 3.40. Perlit ile yapilarginko iyonu deneyleri igin Langmuir izotermi grafi
Tablo 3.14.Zeolit ile yapilanginko iyonu deneyleri icin Langmuirsitli gi degerleri
Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg/L 293 K 293 K 293 K
0,335 9,8325 0,03
20
0,184 24,908 0,007
50
0,264 49,868 0,005
100
1,345 99,3275 0,014
200

38



-— e

/ﬁ;{
re

Ce mg/I

-~

~—

0,03

0,01 0,01 0,01

v=10,411%-0,2455
R¢=0,5417

—— 293K

—— Dogrusal (293 K)

Sekil 3.41. Zeolit ile yapilancinko iyonu deneyleri icin Langmuir izotermi grgifi

Tablo 3.15Kitosan ile yapilartinko iyonu deneyleri icin Langmuirsili gi degerleri

39

Ce
Co mg/L Qe Ce/ Qe
mg/L 293 K 293K 293 K
0,643 9,6785 0,0664359
20
0,352 24,824 0,0141798
50
0,536 49,732 0,0107778
100
2,475 98,7625 0,0250601
200
Ce mg/l v =-0,0128x+ 0,061
0,0/ R?-0,4131
0,06 \
E: 0.05 ™~ —a—safkitnsan
; 0,04
0,03
3 \ \ —— Dogrusal (saf
© 0,02 kitasan)
0,01 T~
0
0,64 0,35 0,54 2,48

Sekil 3.42. Kitosan ile yapilarginko iyonu deneyleri igin Langmuir izotermi grafi
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3.5.6. Cinko iyonu adsorpsiyonunda desim sonuclarinin freundlich izoterm

esitli gine uygulanmasi
Cinko c¢ozeltisiyle yapilan deney sonuclarina g@apikan Freundlichgtli gine bagh
calismalar sonucu Tablo 3.16. , Tablo 3.17. ve Tablo83.@lwturulmus ve

Freundlich eitli gine bali grafik Sekil 3.43.” de verilmgtir.

(1Qe =log k + nlog Ce)

Tablo 3.16Perlit ile yapilarginko iyonu deneyleri icin Freundlicidi gi degerleri

Co Qe Log Ce Log Qe
mg/L Ce 293K 293K 293 K
293 Kmg /L
20 0,452 9,774 -0,34 0,99
50 0,2076 24,8962 -0,68 1,40
100 0,3142 49,8429 -0,50 1,70
200 1,3456 99,3272 0,13 2,00
log Ce
2,5

v =0,3322x~+0,6896

RZ - 0,9939
1,5
/ ——793K
1 Dogrusal (293 K)

[3=]

log Qe

-0,34 -0,68 -0,50 0,13

Sekil 3.43. Perlit ile yapilan ginko iyonu deneyl&in Freundlich izotermi gradi
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Tablo 3.17.Zeolit ile yapilanginko iyonu deneyleri icin Freundliclyidi gi degerleri

Co Ce Qe Log Ce Log Qe
mg/L 203 K mg / L 293 K 293 K 293 K
20 0,335 9,8325 -0,474955193 0,992663955
50 0,184 24,908 -0,735182177 1,396338857
100 0,264 49,868 -0,578396073 -0,578396073
200 1,345 99,3275 | 0,128722284 1,997069505
log Ce
2,5
y=0,3315x+ 10,6943
2 R? =0,9942
1,5
ﬁ —— 293K
2 Dofrusal (293 K)
0,5
0
-0,47 -0,74 -0,58 0,13

Sekil 3.44. Zeolit ile yapilan ¢inko iyonu deneylégin Freundlich izotermi grafi

Tablo 3.18.Kitosanile yapilancinko iyonu deneyleri i¢in Freundlichidi gi degerleri

Co Qe Log Ce Log Qe
mg/L Ce 293 K 293 K 293 K

293 Kmg /L
20 0,335 9,8325 -0,474955193  0,992663955
50 0,184 24,908 -0,735182177 1,396338857
100 0,264 49,868 -0,578396073 -0,578396073
200 1,345 99,3275 0,128722284| 1,997069505
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log Ce
2,50 y=0,3328x+0,6859
R%=0,9935

2,00
o 1,50 —— saf kitosan
o
g

1,00 Dogrusal (saf

kitosan)
0,50
0,00
-0,19 -0,45 -0,27 0,39

Sekil 3.45. Kitosan ile yapilan ¢inko iyonu deneyiem Freundlich izotermi grafi

Perlit ile yapilan cajmalardaSekil 3.40. ve 3.43.'te gorlldiii Uzere hesaplanan
korelasyon katsayilarina gore ¢inko iyonu icin Lawgy izoterm katsayisi 0,48,
Freundlich izotermi katsayisi 0,99 olarak bulugtau Zeolit ile yapilan
calismalardaSekil 3.41. veSekil 3.44.te goéruldgu Gzere hesaplanan korelasyon
katsayilarina goére cinko iyonu icin Langmuir izotekatsayisi 0,54, Freundlich
izotermi katsayisi 0,99 olarak bulungtur. Kitosan ile yapilan c¢aimalarda
Sekil 3.42. veSekil 3.45.'5te goruldgu tUzere hesaplanan korelasyon katsayilarina
gore ¢inko iyonu icin Langmuir izoterm katsayis#1), Freundlich izotermi katsayisi
0,99 olarak bulunmgiur. Adsorpsiyonunun Freundlich izotermine uygunluk

gOsterdgi saptanmtir.

3.6. Freundlich Katsayilarinin Hesaplanmasi

Her bir &ir metal icin cizilen Freundlich grafikleri incelerek &im ve kesim

noktalari hesaplanarakagidaki Tablo 3.19. olgturulmustur.



Tablo 3.19.Freundlich sabitleri ve regresyon katsayilari
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Adsorbent Bakir Kursun Cinko
N 293 K 0,7300 0,7500 0,7263
K 293 K -0,1060 0,1388 -0,1270
R 293 K 0,9971 0,9966 0,9960

Freundlich ile ilgili sabitler incelenginde k degeriyle gir metallerle klinoptilolit,

perlit ve zeolit arasinda alan afiniteyle ilgili bir iliski s6z konusu oldguna karar

verilmistir. ClUnkl en cok adsorplanan metallerin siralagtasik degerlerinin

secicilik siralamasi benzerdir. Buna gore ilgiXRb > Zn siralamasiyladir.



BOLUM 4. SONUC VE DEGERLENDIRMELER

Bu calsmada Manisa Gordes Klinoptilolitinin, perlitinin  v&itosanin farkl
aktivasyon formlarinda sulu cozeltilerden CuPl”*, Zn?* iyonlarinin adsorpsiyon
mekanizmasiyla giderilmesinde kullanilabililarastiriimistir.

Yapilan deneysel camalar sonunda:

Kesikli calsmada 0.4-6 g/L aralinda dgisen yedi farkh aktivasyon formundaki
klinoptilolit doz miktarlari icin 15-120 dk zamamahiginda, dgisen pH dgerlerinde

ve iki farkli sicaklikta elde edilenga metal giderme verimleri incelengtir.
Neticede optimum adsorbent dozunun 2 g/ L gidtespit edilmgtir. Optimum pH
deseri incelenen literatlr ¢amalarinin benzeri olarak 7-9 agahda bulunmstur.
Karistirma siresinin en uygun gleri olan 60 dk temas suresi olarak kolon deneyleri
icin kabul edilmg uygun sicakliin 293 K, aktivasyon c¢aimalarinda en iyi verim
veren klinoptilolit formunun, A tipi aktivasyon algu belirlenmitir.

Adsorpsiyon izotermlerinin okturulmasinda Langmuir ve Freundlich adsorpsiyon
izotermleri kullaniimgtir. Langmuir izotermlerine ait max adsorpsiyon &sigeleri
Cu elementi perlitli cagmalar icin 99,975 mg/g zeolit ¢cgnalari icin 99,975 mg/g,
kitosanl ¢algmalar icin 99,75 mg/g, Pb elementi perlitli gatalari icin 99,79 mg/q,
zeolit calgmalar icin 99,975 mg/g, kitosan cgahalari icin 99,083 mg/g, Zn
elementi perlitli cakmalar icin 99,3272 mg/g, zeolitli catnalar icin 99,3275 mg/g,
kitosanh calgmalar icin 98,7625 olarak hesaplagtm Kesikli calsmalarda &ir
metallerin farkli malzemeler Uzerine segicilikleiu > Pb > Zn olmak Uzere
siralanmgtir. Perlit ile CU?, PB? Zn" gideriminin Freundlich izotermine uygunluk

gosterdgi belirlenmitir. Langmuir izotermine sirasiyla her bigiametalin 0,7517,
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0,0297 ve 0,4791 ‘lik regrasyon katsayisi ile uymdadrFreundlich izotermine ise
Cu?, PF*, Zn?" metallerinin 0,99 ‘luk korelasyon katsayisi giditespit edilmtir.
Freundlich icin bulunan r katsayisinda yakalana®®'uk deserlerin, Freundlich
adsorpsiyon izotermine uygun olgluve bu durum tek tabakali birikimgaret ettgi

belirlenmitir. Literatr bilgileri de bunu onaylamaktadir.

Yapilan tim cakmalar sonucunda, memleketimizde c¢cok fazla miktantn ve
maliyet acisindan c¢cok ekonomik olan Klinoptilolitwe Perlitin Cu, Pb, Zn g@r
metalleri igin iyi bir adsorbent olgu tespit edilmitir. Ayrica farkli endustri
alanlarinda gar metal giderimi agisindan aritma tesislerinin Gyiik hafifletecek
Unitelerde kullanilabilegg saptanmytir. Deneysel cailmalar &ir metal kirliliginin
yaygin olarak goruldgili endustriyel atik sular ile yapilacak kolon galalarina

uygulandginda olumlu sonugclar alinag@a sik tutmaktadir.
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