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OZET

Anahtar kelimeler: Altin, geri kazanim, kati faz ekstraksiyonu, zenginlestirme,
adsorpsiyon, modifiye silika jel, bis(3-aminoporpil)amin, alevli atomik absorpsiyon
spektrometresi.

Bu c¢alismada bis(3-aminoporpil)amin bagl silika jel (BAPA-SG) sentezlendi ve
Au(Ill) iyonlarinin sulu c¢ozeltilerinden kati faz ekstraksiyonu i¢in adsorban
materyali olarak kullanildi. Calisma boyunca Au(IIl) iyonu derisimlerinin tayininde
alevli atomik absorpsiyon spektrometresi kullanildi. Kesikli yontemle yapilan
caligmalarda Au(IIl) adsorpsiyonuna pH, karistirma siiresi, kloriir derisimi ve Au(III)
baslangi¢ derisiminin etkisi incelendi ve optimize edildi. Au(Ill) iyonlarinin
adsorpsiyonu, numune ¢ozeltisinin asidik durumunun azalmasiyla artmakta ve pH
3,0’te maksimum degere erismektedir. Au(Ill) adsorpsiyonunun dengeye gelme
stiresi 4 saat olarak tespit edildi. Kloriir derisimin artmast Au(Ill) adsorpsiyonunu
azalttigr gozlendi. BAPA-SG’nin Au(IIl) adsorpsiyon kapasitesi pH 2,0’de 52,4 mg
g', pH 3,0'te ise 107,5 mg g’ olarak hesaplandi. Kolon yontemi ile yapilan
ekstraksiyon ve zenginlestirme ¢alismalarinda ¢ozelti pH’s1, ¢6zelti hacmi, numune
akis hizi, eliient ¢ozeltisinin tiirli ve hacmi, bazi1 alkali ve agir metallerin derisimi gibi
cesitli parametrelerin etkileri incelendi ve optimize edildi. BAPA-SG ile
doldurulmus kolon kullanilarak, pH’st 2,0’ye ayarlanmis 500 mL hacmindeki
numunenin 5 mL/dk akis hizinda kolondan gegirilip ardindan ise kolonda
adsorplanmis Au(IIl) iyonlarinin 5,0 mL hacmindeki 0,1 M HCl i¢indeki % 1 tiyoiire
cozeltisi ile siyirilmasiyla numunedeki Au(Ill) iyonlarinin kantitatif olarak geri
kazanildig1 bulundu.
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SOLID PHASE EXTRACTION OF Au(IIl) BY
BIS(3-AMINOPROPYL)AMINE BONDED SILICA GEL

SUMMARY

Keywords: Gold, recovery, solid phase extraction, preconcentration, adsorption,
modified silica gel, bis(3-aminopropyl)amine, flame atomic absorption spectrometer.

In this study, bis(3-aminoproypl)amine bonded silica gel (BAPA-SG) was
synthesized and used as an adsorbent for solid phase extraction of Au (III) ions from
aqueous solutions. Throughout the study, flame atomic absorption spectrometer was
used for the determination of Au(Ill) ion concentrations. The effects of pH, contact
time, chloride concentration and initial Au(Ill) concentration on Au(IIl) adsorption
were investigated and optimized in the experiments performed by the batch
adsorption method. Au(Ill) adsorption increased by decreasing of sample solution
acidity and reached the maximum level at pH 3.0. The equilibrium time of Au(III)
adsorption was determined to be 4 hours. It was observed that the increase of
chloride concentration reduced Au(IIl) adsorption. The Au (III) adsorption capacity
of BAPA-SG was calculated as 52.4 mg g at pH 2.0, and 107.5 mg g at pH 3.0. In
column extraction and enrichment studies, the effective factors such as solution pH,
solution volume, flow rate of sample, type and volume of the eluent solution and
levels of some alkaline and heavy metals were examined and optimized. It was found
that Au (III) ions were quantitatively recovered using the BAPA-SG filled column by
passing of 500 mL of the sample solution at pH 2.0 with 5 mL/min flow rate
thorough the column and then elution of adsorbed A(III) ions with 5.0 mL of 1%
thiourea in 0.1 M HCI solution.
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BOLUM 1. GIRIS

Altin (Au), giimiis (Ag), platin (Pt) ve paladyum (Pd) nadir bulunan degerli
metallerdir (Shen ve ark., 2010). Altin; tip, petrokimya endiistrisi, niikleer enerji
endiistrisi ve elektronik gibi pek cok endiistriyel uygulamada yaygin kullanim alani
bulan en degerli metallerden biridir (Pyrzynska, 2012, Elvan ve ark.,2013). Kiiresel
gecerlilige sahip olan altin, hem yatirim araci hem de siis esyasi olarak kullanilmakta

ve binlerce yildir cazibesini korumaktadir (Sentiirk ve ark.,2007).

Degerli metallerin dogada nadir bulunusu ve endiistriyel alandaki sonsuz degerli
metal talebi nedeniyle bu metalleri igeren atik sulardan bu degerli metallerin geri
kazanimi acil hale gelmistir (Wei ve ark., 2016). Dogal sulardaki eser element
seviyeleri dogrudan alevli atomik absorpsiyon spektrometresi (FAAS) gibi atomik
spektroskopik tekniklerle belirlenemeyecek kadar diisiik derisimlerde olabilmektedir.
(Ozgelik ve ark., 2012). Birgok eser metalin tespit smirma yakin veya daha diisiik
derisimlerde olmas1 ve analiz edilen numune matriksinin de ciddi girisimlere sebep
olmasi nedeniyle de alevli atomik absorpsiyon spektrometresi (FAAS) ile ¢evresel
orneklerdeki metal iyonlarmin derisimlerinin tayini, zemin diizeltmesi ve kimyasal
modifikasyon yapildiginda bile zordur. Bu problemleri gidermek amaciyla,

onderistirme-ayirma prosediirlerine gerek duyulmaktadir (Soylak ve ark., 2008).

Degerli metallerin elektronik atiklardan geri kazanilmasinda pirometalurji ve
hidrometalurji gibi endistriyel geri donilisim teknikleri yaygin olarak
kullanilmaktadir (Can, 2013). Coziicii ekstraksiyonu, adsorpsiyon, iyon degisimi,
coktiirme ve elektro kazanim gibi yontemler degerli metallerin sulu atiklardan geri
kazanilmasinda yaygin olarak kullanilan ¢esitli teknolojilerdir (Dong ve ark., 2016).
Endiistriyel islemlerdeki basarilarina ragmen, c¢oziicii ekstraksiyonu yonteminin,
zehirli ve/veya yanict organik c¢oziiciilerin kullanimi, yetersiz zenginlestirme

verimliligi, faz ayrilmasinin zorlugu nedeniyle kullanimi sinirlanmaktadir (Yousif ve



ark., 2012). Diger taraftan diisiik metal konsantrasyonlar1 i¢in bu teknolojiler
randimansiz ve karmasiktir, bazt durumlarda da hantal ekipman ve biiylik kimya
envanterleri gerektirdiginden pahalidir. Ayica bu teknolojiler 6nemli miktarda
sekonder atik tretir (Uheida ve ark., 2006; Das, 2010). Pirometalurjik prosesler
genellikle geri doniigiimiin ilk agamasinda kullanilir ve diisiik kalitedeki e-atiklar i¢in
uygulanabilir degildir. Hidrometalurjik prosesler, lic basamagi ve hedef metal
iyonunun diger yabanci maddelerden ayrilmasi olmak iizere iki basamaktan olusur
(Yousif ve ark., 2012). Hidrometalurjik prosesler arasinda, diisiik maliyeti ve yiiksek
verimliliginden dolay1 adsorpsiyon teknigi, degerli metallerin geri kazaniminda en

cok kullanilan metottur.

Kat1 faz ekstraksiyon (SPE) metodu da, ayirma ve 6n konsantrasyon teknikleri i¢in
yaygin olarak kullanilan yontemlerden biridir. SPE prosediiriinde adsorban,
analitlerin etkili bir sekilde geri kazanilmasi i¢in ¢ok Onemlidir. Son zamanlarda,
tekli ya da cok bilesenli halojen tuz ¢ozeltilerinden Au(IIl) iyonlarini geri kazanmak
icin modifiye edilmis mezo gozenekli silika jel adsorbanlar (organosilikalar) basarili

bir sekilde kullanilmistir (Fotoohi ve ark., 2015).

Bu ¢alismada ise bis(3-aminopropil)amin ile modifiye edilmis silika jel (BAPA-SG)
sentezlendi ve BAPA-SG ile Au(Ill) iyonlarinin kat1 faz ekstraksiyonu incelendi.
BAPA-SG kullanilarak yapilan kesikli kat1 faz ekstraksiyon deneylerinde sulu fazin
asidik durumu, kloriir derisimi, temas stiresi ve Au(Ill) iyonlarinin baslangi¢ derigimi
gibi Au(IIl) adsorpsiyon verimini etkileyen faktorler incelendi ve optimize edildi.
Au(IIl) adsorpsiyon kinetigi ve dengesi, ilgili esitlikler kullanilarak Microsoft Excel
programi ile hesaplandi. Ayrica kolon kati faz ekstraksiyon yontemi kullanilarak
BAPA-SG ile Au(Ill) iyonlarmin geri kazanimi da aragtirildi. Bu ¢aligmalarda da
cozelti pH’s1, ¢ozelti hacmi, numune akis hizi, eliient ¢ozeltisinin tiirii ve hacmi,
alkali ve agir metallerin girisim etkisi gibi ¢esitli parametrelerin etkileri incelendi ve

optimize edildi.



BOLUM 2. ADSORPSIYON

2.1. Adsorpsiyon

Bir gaz ya da siv1 fazin diger kat1 veya s1v1 faz yiizeyinde tercihli olarak birikmesine
adsorpsiyon denir (Dey, 2012). Bu fazlardan iizerinde madde biriken faza adsorban,
adsorplanan maddeye ise adsorbat denilmektedir. Adsorbatin adsorban yiizeyinden
koparilmasina ise desorpsiyon denir. Adsorpsiyonun terimleri sematik olarak Sekil

2.1.’de gosterilmektedir (Worch, 2012).
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Sekil 2.1. Adsorpsiyonun temel terimleri [Worch, 2012]

Adsorpsiyonda genellikle kati fazdaki adsorbanlar, sulu fazdaki ¢Oziinmiis
maddelerin giderilmesi ya da gaz karisimindaki istenmeyen bir gazin ayrilmasi i¢in

kullanilmaktadir.

Adsorpsiyon ile absorpsiyon birbirinden farklidir. Absorpsiyon, bir fazin diger bir
fazin tiim hacminde homojen olarak dagilmasidir. Adsorpsiyon sadece adsorbanin

yiizeyinde meydana gelirken absorpsiyon ise fazin tiim hacminde homojen olarak



olugsmaktadir. Absorpsiyon ile adsorpsiyonun karsilastirilmas: Sekil 2.2.°de
gosterilmistir (Dey, 2012).
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Sekil 2.2. Absorpsiyon ile adsorpsiyonun karsilastirilmasi (Day, 2012)

Adsorpsiyon baslangigta hizli olusur ve yavaslayarak devam ederken absorpsiyonun
hiz1 degismez. Ornegin amonyak suda absorplanirken kémiir iizerinde adsorplanir.
Su buharinin susuz CaCl, {iizerinde tutunmasi absorpsiyon, silika jel iizerinde

tutunmasi ise adsorpsiyondur (Dey, 2012).

Dogal sistemlerde, karmasik yapiya sahip bazi materyaller, sulu fazdaki maddeleri
hem yiizeyinde hem de igyapisinda tutabilir. Toprak, sedimen ya da akifer
materyallerin organik fraksiyonlar1 ile organik ¢oziinenlerin alinmasi, bu karmasik
baglama mekanizmasinin tipik bir 6rnegidir. Bu nedenle, dogal sistemlerde sivi ile
kat1 arasindaki faz transferini tanimlamak i¢in daha genel bir terim olan sorpsiyon
tercih edilir. Sorpsiyon terimi, adsorpsiyon ve absorpsiyonu i¢cermektedir (Worch,

2012).

Adsorpsiyonun olusmasinda etkili olan kuvvetlere gore adsorpsiyon fiziksel ve

kimyasal olarak ikiye ayrilabilir (Atkins, 1998).



2.1.1. Fiziksel adsorpsiyon

Adsorban ile adsorbat arasinda zayif bir Van der Waals etkilesimi s6z konusu ise bu
adsorpsiyon fiziksel adsorpsiyon ya da fizisorpsiyon olarak tanmimlanir. Yiizey
boyunca carpip ziplayan bir molekiil, enerjisini giderek kaybedecek ve sonunda

tutunma olarak tanimlanan bir iglemle yiizeye baglanacaktir (Atkins, 1998).

Fiziksel adsorpsiyonda entalpi 20 kJ mol™ civarindadir. Genellikle diisiik sicaklikta
meydana gelir ve sicakligin artmasiyla fiziksel adsorpsiyon artar. Tersinirdir.
Adsorpsiyonun kapsami, gazin sivilastirilma kolayligina baglidir. Spesifik degildir,
biitliin gazlar kat1 bir ylizey iizerinde ayni 6l¢iide adsorbe olurlar. Adsorbat durumu
toplu haliyle aynidir. Tek tabakali ya da ¢ok tabakali yani multimolekiiler olabilir.
Adsorpsiyon hizi, adsorbatin basincinin artigiyla birlikte artar ve limit bir degere

ulasir (Dey, 2012).

2.1.2. Kimyasal adsorpsiyon

Molekiiller veya atomlar genellikle kuvvetli bir kovalent bag olusumuyla yiizeye
tutunuyorlarsa bu adsorpsiyon da kimyasal adsorpsiyon ya da kemisorpsiyon olarak
tanimlanir. Kimyasal olarak adsorplanmis bir molekiil, yiizey atomlarinin doymamis

degerliklerini karsilamak tizere parcalanabilir (Atkins, 1998).

Kimyasal adsorpsiyonda entalpi 200 kJ mol" civarmdadir. Yiiksek sicaklikta
meydana gelir. Tersinmezdir. Adsorpsiyon derecesi ile gazin sivilastirilmasi arasinda
hi¢bir korelasyon yoktur. Oldukga spesifiktir, adsorban ve adsorbat molekiilleri
arasinda bag olugmasi gerekir. Adsorbat hali, yigininkinden farkli olabilir. Yalnizca
bir tabakali yani monomolekiilerdir. Adsorpsiyon hizi genellikle basing arttik¢a

azalir (Dey, 2012).



2.2. Adsorpsiyona Etki Eden Faktorler

Adsorpsiyonu etkileyen faktorlerin ilki olarak adsorbatin niteligi verilebilir. Kritik
sicaklik ne kadar yiiksekse adsorbat gazi daha kolay sivi hale getirilir (6rn., NHj3,
HCI1, CO,) ve daha kolay adsorbe edilebilir hale gelir.

Diger bir onemli faktor ise adsorbanin yapisidir. Bos veya yar1 doldurulmus d-
orbitalleri ve yliksek yiik/boyut orani sebebiyle gec¢is metalleri, gazlar i¢in iyi

adsorbandir.

Adsorban maddenin yiizey alan1 adsorpsiyonun ger¢eklesmesinde etkili bir faktordiir.
Yiizey alaninin artisi, adsorpsiyon miktarini pozitif yonde etkiler. Cok gbézenekli
odun komiirii ve silika jel gibi materyaller miikemmel adsorbanlardir. Ayrica
adsorbanin ylizeyinde bulunan fonksiyonel gruplar da adsorpsiyonu etkileyen

faktorlerdendir.

Gaz adsorpsiyonunda basing da etkili bir faktordiir. Adsorbat mol sayisinin adsorban
kiitlesine orani ile sabit sicakliktaki adsorbat gaz basinci arasindaki iligki farkli bilim

adamlar tarafindan ¢esitli sekillerde adsorpsiyon izotermi olarak modellenmistir.

Adsorbanin aktifligi de 6nemli faktorlerden bir digeridir. Mekanik siirtiinme veya
kimyasal reaksiyona maruz birakma (metalik adsorban), ince boliinme durumu, asiri
1sinmig buhar mevcudiyetinde kuvvetli 1sitma (6rnegin aktif komiir) gibi yontemlerle

adsorban maddeler daha aktif hale getirilerek kullanilir.

Sicakligin etkisi de adsorpsiyonu etkiler. Genellikle sicakligin artisi ile adsorpsiyon
azalir (Dey, 2012).

Metal iyonlarmin adsorpsiyonunda ¢ozeltinin pH degeri énemli bir faktordiir. H;O"
ve OH™ iyonlarinin adsorpsiyonu oldukc¢a kuvvetli oldugundan metal iyonlarinin

adsorpsiyonu sulu fazin pH degerinden etkilenir. Fakat azot atomu i¢eren adsorbanlar

ile degerli metallerin adsorpsiyonu asidik bolgelerde yiliksek olmaktadir. Bunun



nedeni hem degerli metalin anyonik tiirliniin olusumu hem de azot atomlarinin

protonlanmasi ile ilgilidir (Sivrikaya ve ark., 2011).

Adsorpsiyona etkisi olan bir diger faktor ise karistirma siiresidir. Adsorban ile
adsorbatin etkilesimi, temas siliresinin artmasiyla artar ve bu da adsorpsiyonun
artmasina neden olur. Karistirma siiresi ile adsorpsiyonun artisi, adsorpsiyonun

dengeye ulagsmasina kadar devam ettigi bilinmektedir (Can, 2010).

2.3. Adsorpsiyon izotermleri

Belirli bir sicaklikta adsorbe edilen madde miktar ile adsorbatin gaz ise basinci, sivi

ise konsantrasyonu arasindaki iligki izotermler kullanilarak ifade edilir (Dey, 2012).

Literatiirde bir ¢ok adsorpsiyon izotermi bulunmakla birlikte, bunlar arasinda
Langmuir ve Freundlich izotermleri sulu ¢ozeltilerden adsorpsiyon ig¢in en basit,

giivenilir, kullanish olanlaridir.

2.3.1. Freundlich adsorpsiyon izotermi

Bir maddenin kat1 yiizeyinde adsorbe olan miktarini ifade etmek amaciyla gelistirilen
bir bagintidir. Freundlich izotermi, deneysel olarak bulunmustur ve kati yiizeyinde
adsorplanan madde miktarini, ¢ozeltideki madde konsantrasyonuna gore veren bir

bagint1 seklinde ifade edilir (Y1ldiz, 2010).

Freundlich izoterm esitligi heterojen adsorpsiyona dayanan deneysel bir sabittir ve
asagidaki (2.1) esitligi ile verilir (Freundlich, 1906).

qe = KeCJ/" 2.1)

Burada, q.; denge aninda adsorbanin grami basima adsorplanan adsorbat miktari
(mg/g), C.; denge aninda sulu ¢ozeltide adsorplanmadan kalan adsorbat derisimi (mg

L"), K¢ ve n ise Freundlich sabitleridir.



Freundlich izoterm esitliginde K¢ bagil adsorpsiyon kapasitesini ifade etmektedir. n
ise heterojenlik faktorii olup adsorpsiyon olayinin siddetiyle ilgilidir ve n>1

oldugunda adsorpsiyon oldukga elverislidir (Berkem, 1994).

Freundlich izoterminin dogrusal hali (2.2) esitligi ile verilir.
Inqe = InK¢ + -InC, (2.2)

In g ile In C, arasinda grafik cizilirse diiz bir dogru elde edilir ve bu dogrunun egimi

1/n’1 ve y eksenini kestigi nokta da In K¢ degerini verir (Berkem, 1994).
2.3.2. Langmuir adsorpsiyon izotermi

Gazlarin kat1 ylizeyinde adsorpsiyonu ile ilgili ilk kantitatif teorik baginti Langmuir

tarafindan verilmistir. Langmuir izoterminin varsayimlari su sekilde ele alinabilir.

1) Tiim adsorpsiyon bolgeleri esdegerdir.

2) Belli bir sitede adsorbe olma o6zelligi yakinlardaki sitelerin dolagimindan
bagimsizdir.

3) Adsorpsiyon 1sis1 yiizey Ortiisiinden bagimsizdir.

4) Adsorbat molekiilleri arasindaki molekiiller aras1 etkilesim dnemsizdir.

5) Adsorpsiyon ve desorpsiyon arasinda dinamik denge vardir.

6) Adsorbat tabakasi tek molekiilliidiir (Dey, 2012).

Langmuir izotermi teorik bir modele dayanir. Bu modele gore adsorpsiyon adsorban
ylizeyi iizerinde enerji ve yapt bakimindan homojen olarak gerceklesir ve
adsorplanan iyon ya da molekiiller arasinda bir etkilesim meydana gelmez ve
adsorban ylizeyi iizerindeki adsorpsiyon bolgeleri bir tek tabaka adsorbat ile dolar

(Langmuir, 1918; Yildiz, 2010; Duran ve ark., 2011).

Bu izotermin lineer olmayan hali asagidaki (2.3) esitligi ile ifade edilir.



K C

g. = Bt (2.3)
1+K,C,

Burada;

qe; adsorbanin grami basina adsorplanan adsorbat miktaridir (mg g ).
C.; denge aninda sulu ¢ozeltide adsorplanmadan kalan adsorbat derisimidir (mg L™").
(max; maksimum adsorpsiyon kapasitesidir (mg g ).

Ky; adsorpsiyon enerjisi (L mg ") ile iliskili sabittir.

Langmuir denkleminin lineer hali (2.4) esitligi ile verilmistir.

Lo Le 4 2 (2.4)

de Amax Krqmax

C.’ye kars1 C¢/qe grafigi ¢izilirse diiz bir dogru elde edilir. Bu dogrunun egimi 1/qmax

degerini ve y eksenini kestigi nokta da 1/Ky qmax degerini verir.

Langmuir izoterminde bagka boyutsuz terim de boliinme faktorii olan Ry ’dir ve (2.5)

esitligiyle hesaplanir.

R, = 2.5)

Burada; Cy, mg/L biriminde adsorbatin baslangi¢ konsantrasyonudur.

R;>1 olursa adsorpsiyona elverissiz, Ri=1 olursa izoterm dogrusal, 0<R;<I olursa
adsorpsiyon kendiliginden ve R;=0 olursa adsorpsiyon geri doniisiimsiiz bi¢imdedir

(Langmuir, 1916; Yildiz, 2010; Duran ve ark., 2011).
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2.4. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon kinetigi, adsorban ile adsorbat arasindaki etkilesim siiresi degistirilerek
adsorpsiyon hizim1 etkileyen adsorpsiyon basamaklarinin anlasilmasi agisindan

oldukca dnemlidir.

Bir ¢6zeltide adsorpsiyon olay1 4 ana basamak iizerinden yiirtir.

1) Adsorplanan maddenin molekiilleri, adsorbani kapsayan bir film tabakasi sinirina
dogru diflize olur (film difiizyonu).

2) Adsorbat, film tabakasindan adsorbanin gozeneklerine difiize olur.

3) Sonra adsorbanin goézenek bosluklarinda hareket ederek adsorpsiyonun meydana
gelecegi yiizeye dogru ilerler.

4) En son olarak da adsorplanan maddenin gozenek yiizeyine tutunmasi gerceklesir.

Eger adsorbanin bulundugu faz hareketsiz ise, birinci basamak en yavas ve
adsorpsiyon hizini belirleyen basamak olabilmektedir. Bu nedenle, eger akiskan
hareket ettirilse, ylizey tabakasinin kalinlifi azalacagi i¢in adsorpsiyon hizi
artacaktir. Son basamak Ol¢iilemeyecek kadar hizli oldugundan ve ilk basmak da iyi
bir karistirma oldugu diisiiniilerek adsorpsiyon hizina aksi bir etki yapmayacaklari
i¢in ikinci ve {iciincii basamaklar hiz belirleyicidir. ikinci basamak adsorpsiyon
isleminin ilk birka¢ dakikasinda, ii¢lincii basamak ise adsorpsiyon isleminin geri
kalan daha uzun bir siiresinde meydana geldigi i¢in, adsorpsiyon hizini tam olarak
etkileyen basamagin ii¢lincii basamak oldugunu sdylenebilir (Yildiz, 2010; Duran ve

ark., 2011).

2.4.1. Birinci derece Lagergren esitligi

Asagidaki (2.6) esitliginde pseudo birinci dereceden denklemin lineer formu

verilmigtir.

In(ge — q¢) =Inge —kqt (2.6)
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Burada;

de; Denge aninda gram basina diisen adsorplanmis madde miktar1 (mg/g)
qi; Herhangi bir t aninda gram basina diisen adsorplanmis madde miktar1 (mg/g )

ki; Pseudo birinci derece hiz sabiti (dk™')’dir.

k; ve q. degerleri, In(qe-q¢)’nin t’ye karsi1 grafiginden elde edilen lineer egrinin egim

ve kesim noktasindan hesaplanir (Lagergren, 1898).

2.4.2. Pseudo ikinci derece kinetik esitligi

Pseudo ikinci derece denklem igin esitlik (2.7)’deki denklem ile verilebilir.

t 1

t
= + — 2.7
ac  kzq2 e 2.7

Bu esitlikte; ks, pseudo ikinci derece hiz sabiti (g mg™' dk™)’dir. q. ve k, degerleri,
t/q¢’nin t’ye kars1 grafiginden elde edilen egim ve kesim noktasindan hesaplanir (Ho

ve Mckay, 1999).
2.4.3. Partikiil ici difiizyon kinetik esitligi

Adsorpsiyon mekanizmasini agiklamak i¢in parcacik i¢i yayilimi tanimlamak ig¢in
gelistirilmis bir modeldir. Weber ve Borris tarafindan onerilen bu partikiil igi
difiizyon modeli (2.8) esitligi ile verilmistir.

Q= kinet'” + C (2.8)

Burada; ki partikiil ici difiizyon sabiti (mg g’ dk" 2y dir. C, sinir tabaka kalmligini

karakterize eden bir sabittir (Can, 2010). Izotermin sabitlerini bulmak i¢in g ile t'*

arasinda dogru ¢izilir. Dogrunun kesim noktasi C’ye egimi ise kin degerini verir.
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2.5. Adsorpsiyonun Kullanim Alanlarn

Adsorpsiyon isleminin bir¢ok kullanim alanmi vardir (Dey, 2012). Bu kullanim

alanlarini soyle siralayabiliriz;

1) Yiiksek vakum iiretiminde adsorban maddeler kullanilir.

2) Gaz maskelerinde zehirli gazlar (6r., Cl,, CO, oksijen siilfiir vb.) adsorban

maddeler tarafindan adsorbe edilerek hava solunum agisindan temiz hale getirilir.

3) Kurutma veya nem alma i¢in, havadaki su buharini veya nemi azaltmak/kaldirmak
icin adsorban maddeler kullanilabilir. Ornegin silika jel ve aliimina, elektronik

techizatin neminin giderilmesi i¢in kullanilir.

4) Renkli maddelerin ¢ozeltiden uzaklastirilmasinda aktif komiir adsorban olarak
kullanilir. Renkli kirlilikler adsorbe edilerek ¢ozeltilerin renkleri giderilir. Ayrica

seker kamisi iiretiminde de renk giderici olarak kullanilir.

5) Heterojen kataliz: Cogunlukla heterojen katalitik reaksiyonlar, gaz halindeki
reaktiflerin kat1 katalizor iizerinde adsorbe edilmesiyle sonuglanir. Ornegin, yaglarin
hidrojenlenmesi i¢in ince toz halindeki nikel, siilfirik asidin liretimi igin temas

stirecinde ince bdliinmiis vanadyum penta oksit (V,0s) kullanilir.

6) Inert gazlarin ayrilmasi: Komiir ile gazlarin adsorpsiyon dereceleri arasindaki
farkliliktan dolayi, inert gaz karisimi, farkli diisiik sicakliklarda Hindistan cevizi

odununa adsorpsiyon ile ayrilabilir.

7) Sert suyun yumusatilmasinda yine adsorban bir madde olan zeolit kullanilir. Sert
su, zeolit (sodyum aliiminyum silikat) ile doldurulmus bir kolondan gegirilir ve suya
sertlik veren Ca™", ve Mg iyonlari, zeolit {izerine adsorbe edilerck Na" iyonlari ile

yer degistirilir.
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Na2A128i205 + CaClz — CaAIQSizog + 2NaCl

Kullanilmis zeolit ise, %10’luk sodyum kloriir ¢ozeltisi ile rejenere edilir.

CaAIQSi208+ 2NaCl — NazAlzsizos + CaClz

8) Suyun deiyonizasyonunda: Katyon ve anyon degistirici regineler yardimiyla tiim
¢Ozlinmis tuzlarn uzaklastirilarak suyun deiyonize olmasi saglanir. Katyon
degistirici, adsorbe edilmis H' iyonlarina sahip makro-anyon (RSO; vb.) igeren
polistiren gibi organik bir sentetik re¢inedir. Adsorbe edilmis OH™ iyonlarina sahip
olan bir bazik grup (RsNa' vb.) iceren bir recine ise anyon degistirici olarak islev

gorur.

9) Hastaliklarin iyilestirilmesinde: Bazi ilaglar mikroplar {izerinde adsorbe edilirek

mikroplar 6ldiirtir veya dokularda adsorbe edilerek 1sinmay1 saglarlar.

10) Temizleme maddeleri: Sabun ve deterjanlar ara yiizde adsorbe olurlar ve boylece
kir ile temizlenmesi istenilen materyal arasindaki yilizey gerilimini azaltirlar, boylece

kir su ile birlikte uzaklastirilmis olur.

11) Kopiiklii yiizdiirme prosesi: Diisiik dereceli bir siilfiir cevheri, bu yontemle silika

ve diger toprakli maddelerden ayristirilarak zenginlestirilir.

12) Adsorpsiyon indikatorlerinde: Glimiis halojen tuzu gibi belirli ¢okeltilerin

yiizeyi, eozin, floresein gibi bazi boyalar1 adsorplama 6zelligine sahiptir.

13) Kromatografik analiz: Adsorpsiyon fenomeni, kromatografik analiz olarak

bilinen miikemmel bir analiz teknigini dogurmustur.

14) Boyamada: Bir¢ok boya dogrudan dogruya veya renk sabitlestirici kullanilarak

adsorbe edilir.
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15) Biyosensor gelistirme: Bilimsel literatiir, cogunlukla nano desenli kendi kendine
birlesmis mono tabakalarin (SAM), substrat ile hareketsizlestirilmis protein veya
protein-DNA eslenigi arasinda baglayici olarak rol aldigini gostermektedir. Bu tiir

cihazlar biyosensor olarak kullanilir.

2.6. Adsorbanlar

Kat1 yiizeylerin organik bilesiklerin molekiillerini farkli afinite mekanizmalar ile
baglama o6zelligi uzunca zamandan beri bilinmektedir. Bu fenomen tarafindan
sunulan analitik imkanlar, ilk kez Tswett tarafindan yirminci yiizyilin basinda
tanitilan kromatografik tekniklerin uzun vadeli gelistirilmesi sirasinda asamali olarak
kabul edilmistir. Cesitli molekiillerin, sorbent maddenin yiizeyinde bulunan aktif
bolgelere afinitesindeki farkliliklar, farkli molekiillerin karigimlarinin ayrilmasina
imkan saglamis ve boylece tekli tiir olarak tespit edilmeleri mimkiin olmustur

(Liska, 2000).

Adsorpsiyonda, bir¢gok kromatografik uygulamada ve kati faz ekstraksiyon
prosediirlerinde ¢esitli sorbent malzemeler kullanilmaktadir (Simpson, 2000). Ticari
olarak Onemi olan adsorbanlar aktif karbon, zeolilt, aktif aliimina, silika jel ve
polimerik materyaller olarak siralanabilir. Bunlar arasinda aktif karbonun diinya
capindaki pazart 1 milyar USD civarinda iken silika jelin pazar1 ise 27 milyon

USD’dir (Yang, 2003).

Aktif karbon genel bir terim olup genellikle yiiksek derecede gozenekli ve biiyiik
yilizey alanina sahip karbon esasl tiim malzemelere verilen bir isimdir (Bansal ve
ark., 2005). Aktif karbonlar karbon esasli olan biitiin malzemelerden {iretilebilir
olmasma ragmen ticari olarak odun komiir ve Hindistan cevizi kabugundan
tiretilmektedir. Aktif karbon iiretimi fiziksel ve kimyasal yontemlerle yapilir. Ticari
olarak kimyasal yontemle aktif karbon {iretimi fosforik asit ile yapilir; bu islemde
once aktive edilecek malzemeye fosforik asit emdirilir, ardindan 700-1000 °C
arasinda degisen sicakliklarda aktivasyon islemi yapilir. Diinyada daha ¢ok fiziksel

yontemle aktif karbon iiretimi yapilir. Bu yontemde materyal Once yiiksek
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sicakliklarda piroliz edilr. Ardindan su buhari veya karbondioksit ile aktivasyon
yapilir. Aktif karbon materyalinin en 6nemli 6zelligi gézenekli yapiya sahip olmasi
ve ylizey alanmin biiylik olmasidir. Ticari aktif karbonlarin yiizey alanlar1 1000-

2000 m” g civarindadir (Thomas ve ark., 1998; Yang, 2003).

Aktif alimina diger adiyla gozenekli aliimina, aliiminyum oksit olup y-aliimina
kristal yapisindadir. Spesifik yiizey alam 150 ile 500 m?/g arasinda degismektedir.
Gozenek caplar1 60 ile 15 A araliginda olup, iiretim sartlarma baglidir. Yogunlugu
ise 1,81le 0,8 g cm” araligindadir. Gozenekli aliimina parcaciklari, Al,03.3H,0O’nun
%3 nem iceren ortamda kontrollii bir sekilde dehidrate edilmesiyle iiretilir. Aktif
alimina kurutma ajam1 olarak ve hidrokarbon buharlarindan polar gazlarin

giderilmesi i¢in kullanilmaktadir (Suzuki, 1990).

Zeolit aliiminosilikat mineralidir. 30°dan fazla dogal zeolit kristali bulunmaktadir.
Degisik tipleri ise endiistriyel olarak sentezlenmektedir. Zeolitin yapisi, Si04 ve
AlO4 diizgiin dortylizlii yapilarinin O atomlarini paylasarak bir araya gelmesiyle
olusur. Neticede degisik sekillerde diizenlenme sonucu gozenekli ve kristal bir yap1
meydana gelir. Zeolitlerde Si/Al oran1 hi¢bir zaman 1’in altinda olamaz iken iist limit

yoktur (Ruthven, 1984).

Polimerler, bir veya daha fazla atom veya atom grubunun birden ¢ok tekrari ile
olusan molekiillerdir. Polimerler; plastikler, kauguklar, lifler, boyalar, yapistiricilar
tirii malzemelerin iiretiminde yararlanilan temel girdilerdir. Adsorban olarak
gbzenekli yapida olan ¢esitli polimerler (¢esitli stiren divinil benzen polimerleri gibi)
mevcuttur. Ticari polimerler fonksiyonel grup tasiyip tasimadigina gore ikiye
ayrilabilir. Fonksiyonel grup igeren polimerler 6zel uygulamalar i¢in kullanilirken
fonksiyonel grup tasimayan ciplak polimerler ise genel adsorpsiyon uygulamalari

i¢in yiiksek gdzeneklilikleri nedeniyle kullanishdirlar (Ozer, 2014).
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2.6.1. Silika jel

Silisyum yer kabugunun yaklasik %28’ini olusturan, oksijenden sonra dogada en
fazla bulunan elementtir. Silisyum tabiatta kuvars (SiO;), cesitli silikat ve
aliminosilikat bilesikleri halinde bulunmaktadir. Silisyumun bazi1 bilesikleri ve

adlandirilmalar1 Tablo 2.1.’de verilmistir (imamoglu, 2003).

Tablo 2.1. Silisyumun baz1 bilesikleri ve adlandiriimalar1 (imamoglu, 2003)

Bilesigin Formulii Bilesigin Adi
SiH, Silan
SiH;X Halosilan
Si(OH), Monosilisik asit
SiRy Tetraorganosilan
(CH3)5SiCl Trimetilklorosilan

Silika yapisal formiilii SiO, olan inorganik bir polimerdir (Simpson, 2000). SiO,
yazilis bakimindan CO;’yi andirmasina ragmen, burada silisyum karbon gibi
(O=C=0) ¢ift baglar yapmaz. SiO, deki her bir silisyum dort oksijen atomu ile
cevrili olup, her oksijen atomu da ayn1 zamanda bir diger silisyum atomuna baghdir

(imamoglu, 2003).

Silika jelin yiizeyinde Si-OH (silanol) gruplar1 vardir. Yapinin i¢inde ise Si-O-Si
(siloksan) baglar1 bulunmaktadir. Silika jelin reaktivitesi yiizeyindeki silanol gruplari
sayesindedir. Yiizeydeki bu silanol gruplar tek, visinal (komsu) ve geminal (ayni
atoma bagli) olarak ii¢ halde bulunabilir. Silika jelin ylizeyindeki hidroksil
gruplarinin yapilar1 Sekil 2.3.’te verilmistir (imamoglu, 2003).

H H H
/ H_ H /S
/
7 o p o7
Si Si Si Si
J/ | N AN / | N/ | AN

Sekil 2.3. Silika jelin yiizeyindeki hidroksil gruplari (imamoglu, 2003)
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Silika jel yiizeyindeki silanol gruplar1 vasitasiyla suyla H-bag1 yaparak, suyu c¢ok iyi

adsorplar, bu nedenle silika jel nem giderici olarak kullanilirlar.

Silika jelin birgok modifikasyon yontemi olmakla beraber en 6nemlisi silillesme
reaksiyonudur. Bu islem igin klorosilan ve alkoksisilan bilesikleri kullanilmaktadir.
Uretilen modifiye silika jellerin diisiik pH’lardaki kararliliklarindan dolay:
alkoksisilan bilesikleri daha yaygin olarak kullanilir. Alkoksisilan bilesikleri organik
grup igeren trialkoksisilan yapisindadir. Genel formiilleri (R;0);Si-R; seklindedir. R;
metil ya da etildir. R, ise gesitli organik gruplardir. Bazi1 alkoksisilan bilesikleri
Tablo 2.2.’de verilmistir (imamoglu, 2003).

Tablo 2.2. Bazi alkoksi silan bilesikleri (imamoglu, 2003)

Bilesigin Ad1 Bilesigin Formulii
3-Kloropropiltrietoksisilan (C,H;50);SiCH,CH,CH,C1
v-Merkaptopropiltrietoksisilan (C,H50);SiCH,CH,CH,SH
v-Aminopropiltrietoksisilan (C,H;50)3SiCH,CH,CH,NH,
v-Glisidoksipropiltrimetoksisilan (CH3O)SiCH2CH2CH20CH2C\g/CH2

Silika jelin tipik silillesme reaksiyonu Sekil 2.4.’deki gibidir.

O—H HC—O_ N
O—H + ch—O—Si/\/\ NH2 S 0;81/\/\NH2 : o 3CH3OH
O—H H,C—Q O

Sekil 2.4. Silika jelin 3-aminopropiltrimetoksisilan ile reaksiyonu (Kara ve ark., 2012)

Bu sekilde iiretilen modifiye silika jeller degisik organik gruplar ile modifiye
edilerek arzu edilen organik fonksiyonel ligandlar silika jele kovalent olarak

baglanabilir. Bu islem i¢in 6rnek olarak amin grubu ile aldehit arasinda Schiff bazi
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olusumu verilebilir. Amino silika jelden Schiff bazi1 sentezi Sekil 2.5.°te

gosterilmistir (Kara ve ark., 2012).

O H
" I N |
0-8i" ""NH, + R—C—H — §-0-5i" " “N=C—R
o o

Sekil 2.5. Amino silika jelden Schiff baz1 sentezi (Kara ve ark., 2012)

2.7. Callsmanin Amaci

Bu caligmada Au(IIl) iyonlarinin kat1 faz ekstraksiyonu i¢in bis(3-aminoporpil)amin
baglh silika jel kullanilacaktir. Literatiirdeki rapor edilmis c¢alismalarda bis(3-
aminoporpil)amin baglh silika jel bakir(Il), Pd(Il) ve Cr(VI) adsorpsiyonu igin
kullanilmistir (Cagirdi ve ark., 2014; Sivrikaya ve ark., 2011; Akyuz ve ark., 2013).
Literatiir aragtirmasina gore bis(3-aminoporpil)amin bagli silika jel ile Au(II)
iyonlarmin  kati faz ekstraksiyonu calisilmamistir. Bu nedenle bis(3-
aminoporpil)amin bagli silika jel Au(IIl) iyonlar1 i¢in yeni bir adsorbandir.
Calismada bis(3-aminoporpil)amin bagli silika jelin se¢ilmesinin nedeni olarak temel
metal iyonlarma ilgisinin az olmasi sonucu Au(Ill) ile bu temel metallerin
ayrilmasina imkan verebilecek olmasidir. Bunun nedeni olarak azot atomlar1 arasinda

propil grubunun etil grubuna gére daha uzun olmasidir.

Calismada bis(3-aminoporpil)amin bagl silika jel sentezlenerek Au(IIl) iyonlarinin
kat1 faz ekstraksiyonu icin kullanilabilirligi incelenmistir. Kesikli ve kolon yontemi
ile kati faz ekstraksiyonu deneyleri yapilmistir. Kesikli yontemde ¢ozeltinin
asidikligi, kloriir iyonu derisimi, karistirma siiresi ve baslangic derisimi etkileri
incelenmistir. Au(IIl) adsorpsiyon verileri Langmuir ve Freundlich izoterm
esitliklerine uygulanarak Au(IIl) adsorpsiyon dengesi incelenmistir. Ayrica Au(IIl)
iyonlarmin adsorpsiyon kinetigi hesaplanmistir. Kolon yonteminde ise pH, akis hizi,
numune hacmi, eliient tipi, matriks iyonlar1 gibi parametrelerin etkileri incelenerek

optimum kosullar belirlenmistir.



BOLUM 3. ALTIN

3.1. Altinin Tarihi

Altin ge¢misten giiniimiize 6nemi giderek artan, ¢aglar boyu saklama araci olarak
kullanilan degerli bir madendir. Yiizyillarca para ve miicevher yapiminda
kullanilmistir ve son yillarda da gelisen teknoloji ile endiistriyel alanda da

kullanilmaya baslamistir (Istanbul Altin Borsasi, 2000).

M.O. 3200 yillarinda Misir’da siis esyasi olarak kullanilmaya baslayan altin, mal ve
hizmet karsiliginda 6denecek bir bedel olarak kabul edilmeden ¢ok Oncesinde de,
eski Yunanlilar, Asurlular, Misirlilar ve Etriiskliiler tarafindan benzersiz sanat
eserleri yapiminda kullanilmistir. Tanrisallik simgesi sayildigi icin tanrilara sunulan
adaklara malzeme olmustur. Tanrisal iktidarin yerini siyasal iktidara birakmasiyla da
krallarin madeni haline gelmistir. Peru’da M.O. 2000 yilia ait altin ziynet esyalar
kalmtilarma bakildiginda ise, Amerika kitasindaki Aztekler ve Inkalarn da altina
tutkun olduklar1 goriilmiistiir. M.O. 550 yillarinda Lidya Krali Krezos, altin1 para
olarak (sikke) bastirmis ve altinin para olarak basilmasi ile de ticaret artmis, sehirler

zenginlesmis ve diinya yeni bir refah devresine girmistir (Gtirdal, 2008).

Altin, eski Tiirk Devletleri i¢in de ¢ok Onemlidir. Goktiirk Yazitlari’nda altin,
zenginlik ve varlik kaynagi olarak goriilmektedir. “Sar1 altun (altin), beyaz {iriing
(glimiis)” sozciik 6begi halinde, Bilge Kagan’in, Tiirk milletini sar1 altin ve beyaz
giimiis kazandirarak refaha eristirip zenginlestirdigini ifade etmek i¢in kullanilmistir.
Osmanli Devleti’nin tug ve bayraklarinda tepelik ve babalarinda bazilar1 altindan
yapilmistir. Biitiin Tiirk devletlerinde altin, devlet giicliniin sembolii olmustur. Cok
kudretli ve zengin bir toplumsal hayatin gozlemlendigi Altaylar gercek bir altin
endiistrisi merkezi durumundaydi. Yapilan kazilarda bulunan elbiseler ile siisler cogu
zaman devlet sembolleriyle ilgiliydiler. Insanlar siislenmek amacinmn yaninda,

soyluluk gostergesi olarak da altin esyalar kullanirlard: (Giirdal, 2008).
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Simya, altin elde edebilme tutkusuyla dogmus ve gelismistir. Temel hedeflerinden
biri, dogada bol miktarda bulunan bakir1 veya kursunu, 6zellikle altina veya glimiise
dondiirebilen filozof tasmna erismek olan Simyacilara, M.O. 3.yiizyildan bu yana
biraktiklar1 yazili kaynaklarda rastlamak miimkiindiir. Hatta Cleopatra bile devlet
islerini bir kenara birakmis, zamanini altin yapmaya caligmakla gecirmistir (Erdem,

2006).

3.2. Altin

Altin, Au sembolii ile bir elementtir. Bu sembol Latince’de 1sildayan-parlayan
anlami tastyan Aurum kelimesinden gelmektedir (https://tr.wikipedia.org/wiki/Altin).
Dogada tek izotop halinde bulunur. Altin, parlak sar1 renkli ve yumusak bir metaldir,
kolayca ¢ekilip doviilebilir, tel ve levha haline getirilebilir. Kral suyu disindaki
asitlerde ¢oziinmez. Altin goriiniisii, asitlere kars1 dayanikliligi, dogada serbest halde
bulunabilmesi, kolay islenip ¢ok ince levha haline getirilebilmesi ve 1s1 ve elektrigi
cok 1iyi iletmesi gibi Ozellikleri sebebiyle ilkcaglardan beri ilgi ¢eken bir metal

olmustur. Altinin temel Tablo 3.1°de 6zellikleri verilmistir.

Altin, diinyada genellikle diisiik konsantrasyonlarda bulunur. Kalaverit (Au,Tey),
silvanit (Au,Ag,Teg) ve krennerit (AugTes) mineralleri oldugu gibi bakir ve kursun
minerallerinde de eser miktarlar1 bulunabilir. Volkanik kuvarslarin icinde,
akarsularin kumlu yataklarinda toz ve metalik halde bulunabilir. Kullanig amacina

yonelik, altinin baz1 6zelliklerini degistirmek i¢in ¢esitli alasimlar1 yapilmaktadir.

Altin-glimiis alagimlari, %75 altin, %25 glimiisten olusur. Yesil renklidir ve
miicevher yapiminda kullanilir. %40 altin, %60 giimiis alasimi beyaz renkte ve
serttir. Altin-nikel alasimi, miicevher yapiminda kullanilan beyaz altinin esasinm
teskil eder. Bu alasimda %80 altin, %16 nikel, %3 c¢inko ve %1 bakir kullanilir.
Altin-bakir alagimi, para basiminda yaygin olarak kullanilir ve kolayca islenebilir.
Altin-paladyum alagimi da kolayca islenebilen bir alasimdir. En fazla sertlik
gosterenler %60-65 paladyum ihtiva edenlerdir. Bu alasimlar diisiikk sicakliklarda

yiiksek direng gosterebilmeleri sebebiyle potansiyometre yapiminda kullanilmistir
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(Bulut, 2009). Bati diinyasinda altin satiglarinda genellikle troy ons birimi
kullanilmaktadir. 1 troy ons, 31,1 g’a karsilik gelir. Diinya tarihinde altin iiretiminin
3 milyar ons (93300 ton) oldugu zannedilmektedir. Mevcut altin is 1,3 milyar onstur
(40430 ton). Diinya iiretiminin geri kalan kismi olan 1,7 milyar ons (52870 ton)
altinin ise bir kisminin kayboldugu, geriye kalan kisminin da sanayide, discilikte, siis

esyasi ve para yapiminda kullanildig1 tahmin edilmektedir (TMMOB, 2005).

Tablo 3.1. Altinin fiziksel, atomik ve diger 6zellikleri (Bulut, 2009)

Sembolii
Atom numarasi

Element serisi

Au
79

Gegis metalleri

Grup, periyot, blok 1B, 6,d

Gorliniis Metalik sar1

Atom kiitlesi 196.966569(4) g mol™

Elektron dizilimi Xe 4f,, 5d" 65’

Enerji seviyesi basina elektronlar 2,8,18,18,32,1
Fiziksel Ozellikleri

Maddenin hali Kat1

Yogunluk 193 gcm?

Erime noktasi 1337.33 K, 1064.18 °C,

1947.52 F

Kaynama noktast 3129 K, 2856 °C, 5173 F

Erime 1s1s1 12.55 kJ mol™

Buharlagma 1s1s1 324 kJ mol!

Is1 kapasitesi

25.418 I mol™ K'(25 °C)

Atom Ozellikleri

Kristal yapis1

Yiikseltgenme seviyeleri

Kiibik
3,1

Elektronegatifligi 2.54 Pauling dlcegi
Iyonlagma enerjisi 890.1 kJ mol™
Atom yaricap1 135 pm

Diger 6zellikleri
Elektrik direnci 22.14 nQ m (20°C'de)
Isil iletkenlik 318 Wm' K
Isil genlesme 142 yumm™ K
Mohs sertligi 2.5
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3.3. Altinin Kullanim Alanlari

Diinyada iiretilen altin %86 oraninda silis ve ziynet esyast olarak kuyumculuk
sektorlinde, %4 oraninda da para, madalya ve kiilge olarak yatarim ve koleksiyon

amaciyla kullanilmaktadir.

Altin, endistride buldugu genis kullanim alanlar1 yaninda uzay teknolojisinde de
kullanilmaktadir. Altinin miikemmel bir termal enerji ve 1s1 iletkenligi 6zelligine
sahip olmast onu uzay teknolojisinde kullanilmasi agisindan cazip hale getirmistir.
Uzay araglarinda elektrik devreleri ¢cok yiiksek derecede 1s1 iiretir ve altin bu 1sty1
araclardan disartya tasimak i¢in gereklidir. Sicakligin 3300°C’ye ulastigi uzay
mekigi ana motorunun egzozunda %35 oraninda altin igeren bir alagim

kullanilmaktadir.

Discilikte, kullanildigr bilinen en eski malzeme altindir. 1900°lii yillarda platin,
altindan daha ucuz olmasi nedeniyle discilikte kullanilmaya baslanmis, sonradan
fiyatinin yiikselmesine ragmen, agiz i¢indeki kimyasal stabilizesi iyi olmasi
nedeniyle kullanilmaya devam etmistir. Glinlimiizde %2 oraninda altin discilikte

kullanilmaya devam etmektedir.

Giliniimiizde otomotiv sanayinde de altin kullanilmaktadir. Otomobillerde standart
donanim haline gelmis gilivelik amacglh hava yastiklarinda darbe aninda aktive olan
altin kapli kontak malzemeler kullanilmistir. Otomobillerin kullanim Omiirleri
oldukca uzun oldugundan sicaga, korozyona, kirli ve yagl ortamlara en dayanikl

metal altindir. Altin, endiistri sanayisinde %2’lik bir kullanim oranina sahiptir.

Elektronik endiistrisinde ise %6 oraninda bir kullanim alanma sahip olan altin,
fiziksel ve kimyasal 6zelliklerinden otiirii elektronik endiistrisi i¢in vazgegilmez bir
metal olmustur. Altinin doviilerek tel ve levha haline getirilebilme 06zelliginin
olduk¢a yiiksek olmasi 25 pum c¢apinda ¢ok ince tellerin iiretilmesini miimkiin
kilmaktadir. Bu ince teller birbirleriyle veya diger metallerle kolaylikla

kaynaklanabildiginden mikro elektronik devrelerin yiiksek hizda ¢alismasini
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saglamaktadir. Her yil diinyada yaklasik 40 milyon adet bilgisayar iiretilmekte ve bu
endiistride altin kullanim1 gittik¢e artmaktadir (Gtirdal, 2008). Sekil 3.1.’de altinin

kullanim alanlar1 verilmistir (Tiirkiye Madenciler Dernegi, 2002).

2
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Sekil 3.1. Altinin kullanim alanlar1 (Tiirkiye Madenciler Dernegi, 2002)

3.4. Altin Uretimi

Diinya altin iretimi artarak siirmektedir. 1990 yilinda 2133 ton olan toplam iiretim,
stirekli yiikselen bir egri gostererek 1998 yilinda, % 3’lik bir artigla 2555 ton
olmustur. Bu artisa, Peru, Endonezya ve ABD’deki diisiik maliyetli madenlerin
isletmeye alinmasit ve hizli gelismeler neden olmustur. Bu ylikselis trendinin
onlimiizdeki yillarda da, fakat yillik %1 oraninda bir artigla siirecegi tahmin

edilmektedir.

Diinya altin iiretiminin %357’si dort sanayilesmis iilke, ABD, Kanada, Avustralya ve
Giliney Afrika’da yapilmaktadir. Bu iilkeler, toplam 43.000 ton olan diinya altin
rezervinin % 65’ine ve 661 olan isleyen maden sayisinin % 61’ine sahiptir. Diinya
iretimine bakildiginda en dikkati ¢eken nokta, geleneksel altin iireticisi Giiney
Afrika’nin payr hizla diiserken, 1980 yilina gore tliretim artist ABD’de 13 kat,
Avustralya’da 18 kat ve Kanada’da 3,5 kat olmustur. Ote yandan, 10 yil 6nce ad1 hig
gecmeyen Cin, Brezilya, Endonezya ve Papua Yeni Gine, SSCB’nin dagilmasina
bagli olarak Orta Asya Tiirki Cumhuriyetleriyle birlikte diinya altin {iretiminde en st
stralar1 paylasmislardir. ABD 1998 yili iiretimini 1997°ye gore %3 ve Kanada %1
artirirken, Endonezya’nin altin tiretim artis1 %23 olmustur. Yillik altin iiretimi 24 ton

olan Avrupa’nin diinya iiretimindeki pay1 %1 dir. Toplam nakit tiretim maliyeti %18
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azalarak ortalama 206 ABD Dolar/ons seviyesine diigmiistiir. Toplam maliyetler de
261 ABD Dolar/ons seviyesine diigmiistiir (Madencilik 6zel ihtisas komisyonu
raporu, 2001). Altin iireticisi iilkeler siralamasi Tablo 3.2.’de verilmistir (Gold

Survey, Tiirkiye Madenciler Dernegi, 2016).

Tablo 3.2. Altin iireticisi iilkeler siralamasi (Gold Survey, Tiirkiye Madenciler Dernegi,2016)

2015 Diinva Altin Uretimi (Ton)
1 Cin 458.0
2 Avustralya 276.0
3 Rusya 252,0
4 ABD 216.0
5 Peru 176.0
6 Kanada 159.0
7 G. Afiika 151.0
8 Endonezya 134.0
9 Meksika 125.0
10 Gana 95.0
11 Ozbekistan 83.0
12 Brezilya 81.0
13 Arjantin 64.0
14 | Papua New Guinea 57.0
15 Mali 49.0
16 Kolombiya 48.0
17 Kazakistan 48.0
18 Filipinler 47.0
19 Tanzanya 47.0
20 Kongo 46.0
21 Digerleri 547.0
TOPLAM 3159,0
Kaynak: Gold Survey 2016

Avrupa altin iiretimi 1988’de %2 artarak 34 tona ulasmistir. Ispanya, Finlandiya ve
Italya’da iiretim artis1 kaydedilirken, Fransa ve Isveg¢’te iiretim diismiistiir. 1998
yilinda Ispanya’da El Valle ve Italya, Sardunya Adasi’nda Furtei madenleri
isletmeye agilmustir. italya’da Osilo projesi iiretime hazirlanmaktadir. Yunanistan’da
cok sayida proje yiiriitiilmektedir. Kassandra’daki Olympias madeni 2001’de

isletilmeye baslanacaktir. Bunu Skouries madeni izleyecektir. Perama ve Sappes
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madenlerinde fizibilite calismalari devam etmektedir. Milos adasinda aramalar

surdirilmektedir.

Ulkemizde, Anagold Madencilik A.S., Koza Altin A.S., TUPRAG Metal Madencilik
firmalar1 cevherden altin iiretimi yapmaktadir. Altin, elektrolitik bakir iiretimi
esnasinda yan Uriin olarak aciga cikan kiymetli metal camurunun (anot ¢amuru)
yurtdisinda izabe ettirilmesi sonucunda elde edilmektedir. Elektroliz yan iiriinii olan
anot camuru ise Sarkuysan ve MKEK gibi bilister bakir elektroliz tesisi bulunan
kuruluglarda {tretilmektedir. Tiirkiye’nin bilinen altin rezervleri Tablo 3.3.’te

verilmigstir (Madencilik 6zel ihtisas komisyonu raporu,2001).

Tablo 3.3. Tiirkiyenin bilinen altin rezervleri (Madencilik 6zel ihtisas komisyonu raporu,2001)

Tiir Altin (ton) %
Isletilebilirligi S6z Konusu Yataklar* 240 42
Isletmeye Hazir Yataklardaki muhtemel rezerv 180 31
Potansiyel Yataklar 80 14
Altinin Yan Uriin Oldugu Isletilen Yataklar 55 10
Altinin Yan Uriin Oldugu Potansiyel Yataklar 20 3

Toplam 575 100

Altin tiiketiminde, diinyada ilk siralarda yer alan Tirkiye’nin 1997 yili talebi rekor
artigla 186 ton ve 1998 yilinda ise gerileyerek 156 ton olmustur. 1999 yilinin ilk g
ceyregindeki talebi, 1998’deki ayni doneme oranla %20 gerileyerek 117 tona
diismiistiir. ithal edilen bu altin, tahmini yarisina yakin bir kismi islendikten sonra

miicevherat bi¢iminde kayitlara girmeksizin yeniden ihrag¢ edilmektedir.
3.5. Altin Adsorpsiyonu ve Geri Kazanimyla ilgili Yapilmis Calismalar
Au(IIT) iyonlarinin adsorpsiyonu i¢in 3-(3-(metoksikarbonil)benziliden)hidrazinil

benzoik asit fonksiyonel grubu mezo gozenekli silika iizerine direk olarak

immobilize edilerek yeni bir adsorban hazirlanmistir. Cozeltinin asidik durumu ve
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cozeltideki diger iyonlarn Au(Ill) ekstraksiyonuna ve geri kazanimina etkisi
incelenmistir. Au(IIl) adsorpsiyonunun pH 2 de maksimum oldugu bulunmustur. Bu
calismada sentezlenen adsorbanin adsorpsiyon kapasitesi 177,94 mg g olarak
Langmuir izoterminden hesaplanmistir. Adsorbanin yedi kez art arda
kullanilabilecegi deneysel olarak gozlenmistir. Cesitli anyon ve katyonlarin altin
adsorpsiyonuna etkisi c¢alisilarak hazirlanan reginenin Au(III)’di se¢imli olarak
adsorpladig1 bulunmustur. Adsorpsiyondan sonra Au(IIl) iyonlarmin eliisyonu igin
0,1 M HCI ¢ozeltisindeki 0,1 M tiyolire ¢ozeltisi uygun eliient olarak bulunmustur
(Awual ve ark., 2013).

Au(IIT) ve Pd(II) adsorpsiyonu i¢in ¢apraz bagli glutaraldehit capraz bagli kitosan ve
kitosan/grafen oksit kompozit materyalleri hazirlanarak FTIR XRD ve yiizey alani
analizleriyle karakterize edilmisitr. Be¢ adsorpsiyon yontemi ile yapilan ¢aligmalarda
Au(Ill) iyonlarmin pH 3-5 araliginda en verimli sekilde adsorplandigi bulunmustur.
Au(Ill) adsorpsiyonu Langmuir izotermiyle uyumludur. Kitosan-%5 grafen oksit
kompozit malzemesinin Au(IIl) adsorpsiyon kapasitesi 1076,649 mg g’ olarak
bulunmustur. Au(IIl) eliisyonu i¢in 1 M tiyoiire 0,1 M HCI igeren ¢dzelti uygun
eliient olarak bulunmustur. 3 kez yapilan adsorpsiyon desorpsiyon dongiisiinde

onemli bir kayip olmadigi bulunmustur (Liu ve ark., 2012).

Au(IlT) geri kazanimi i¢in yeni manyetik nano materyal olan tiyol grubu baglh
Fe;04@Si0; sentezlenmistir. Calismadan once Fe;O4 nano partikiilleri birlikte
coktiirme yontemiyle hazirlanmis ardindan ise bu partikiillerin iizeri SiO; ile
kaplanmistir. Daha sonra ise silanlama reaksiyonu ile tiyol gruplart manyetik nano
partikiil iizerine baglanmistir. Bu adsorban ile yapilan ¢alismalarda Au(III)
adsorpsiyon calismalarinda pH etkisi, 3-7 ile degisen pH larda calisilmis, pH, ile
adsorpsiyonun ¢ok degismedigi goriilmiis olmasina ragmen diger ¢alismalarda pH 5
optimum pH degeri olarak kullanilmistir. Hazirlanan adsorban ile Au(IIl)
adsorpsiyonu Langmuir izoterm modeliyle 84,75 mg g adsorpsiyon kapasitesi
tireterek uyumlu oldugu bulunmustur. Adsorbanin yiiksek tuzluluktaki ¢ozeltilerden
Au(Ill) adsorplayabildigi bulunmustur. Au(Ill) iyonlarmin desorpsiyonu i¢in %2

tiyotire igeren 1 veya 2 M HCI ¢ozeltileri kullanilabilecegi bulunmustur. Bes kez



27

yapilan adsorpsiyon desorpsiyon ¢alismalariyla adsorbanin tekrar tekrar kullanilabilir

oldugu ortaya konulmustur (Zhang ve ark., 2013).

Au(IIl), Pt(IV), Pd(Il) adsorpsiyonu i¢in c¢apraz bagli kitosan reginesi l-lisin ile
modifiye edilerek yeni bir adsorban hazirlanmistir. Kesikli yontemle yapilan
adsorpsiyon calismalarinda Au(Ill) baslangic derigimi, karistirma siiresi, pH ve
sicakligin  etkisi incelenmistir. Au(Ill) maksimum adsorpsiyonu pH 2’de
gergeklesmistir. Au(IIl) adsorpsiyonu Langmuir izotermi ile uyumludur ve reginenin
Au(III) adsorpsiyon kapasitesi 70,34 mg g olarak bulunmustur. Au(III) adsorpsiyon
kinetiginin pseudo ikinci derece kinetik model ile uyumlu oldugu goriilmistiir.
Au(IIT) iyonlarmin desorpsiyonu i¢in HCl-tiyoiire karisimi NaOH ve KCN-NaOH
karisimindan olusan c¢esitli ¢ozeltiler denenmis ve Au(Ill) i¢in kantitatif geri kazanim
degerleri 0,7 M tiyotire-2 M HCI ¢ozeltisi ile elde edilmistir. CI , NOs , SO4* gibi
anyonlar ile Ca®", Mg”", Na*" ve K* gibi katyonlarm Au(Ill) adsorsiyonuna olumsuz

bir etkisi olmadig1 bulunmustur (Fujiwara ve ark., 2007).

Asetil kloriir ¢ozeltilerinde Au(Ill) iyonlarinin se¢imli olarak geri kazanilmasi i¢in
seliiloz asetat fiberleri kullanilmistir. Seliiloz asetat fiberlerinin Au(Ill) iyonlarin
Pt(IV), Pd(Il) ve diger bazi metal iyonlarindan etkili bir sekilde ayirabildigi
bulunmustur. Adsorplanan Au(IIl) miktariin HCIl derisiminin artmasiyla (2 M’a
kadar) arttign fakat iyonik derisimin artmasiyla azaldigi bulunmustur. Au(III)
adsorpsiyonun dengeye erisme siiresi 1 saat olarak bulunmustur. 2 M asit iceren
¢ozeltide Au(IIl) iyonlar: igin maksimum adsorpsiyon kapasitesi 110 mg g olarak
hesaplanmistir. Au(IIl) geri kazanimi yakma ile yapilmistir. Bu yakma isleminde
recinenin yapisindaki hidrokarbon bilesikleri yakilarak uzaklastirilirken Au(III)

iyonlar1 da metalik altina indirgenmektedir (Yang ve ark., 2014).

Cok duvarli karbon nanotiip N,N'-bis(2-hidroksibenziliden)-2,2'(aminofeniltiyo)
etan grubu ile modifiye edilerek Au(Ill) ve Mn(Il) iyonlarinin 6n deristirilmesi i¢in
kullanilmistir. Kolon kat1 faz ekstraksiyonu isle yapilan calismalarda Au(III)
iyonalrinin geri kazaniminin pH 7 ile 2,5 arasinda kantitatif oldugu bulunmustur.

Recinenin Au(IIl) adsorpsiyon kapasitesi kesikli yontem ile 75 mg g olarak



28

bulunmustur. Au(Ill) iyonlarinin eliisyonu 0,05 M Na,S,0s5 ile kantitatif olarak geri
kazanilmigtir. Gelistirilen kat1 faz ekstraksiyon yontemi ile g¢esitli numunelerde
Au(IIT) 1iyonlar1 6n deristirme yapildiktan sonra alevli atomik absorpsiyon

spektrometresi ile tayin edilmistir (Shamspur ve ark., 2009).

Etilendiamin, trietilentetramin ve pentaetilenhekzamin ile siyaniirik kloriir arasinda
yapilan reaksiyon sonucunda ¢esitli amin-triazin polimerleri sentezlenmis ve Au(III)
iyonlarinin kesikli yontem ile adsorpsiyonu incelenmistir. pH 1 ile 5 araliginda
Au(IIl) adsorpsiyonunun verimli oldugu bulunmustur. Au(Ill) iyonlarinin dengeye
gelme stiresi 10 saat olarak tespit edilmistir. Pentaetilenhekzamin-triazin polimerinin
adsorpsiyon kapasitesi digerlerine gore en biiylik olarak bulunmustur ve maksimum
adsorpsiyon kapasitesi 1086 mg g olarak hesaplanmistir. Polimerin adsorpsiyon

kapasitesinin 5 kez kullanimdan sonra degismedigi goriilmiistiir (Can ve ark., 2016).

Trabzon hurmasi1 tanini ile Au(Ill) ve Ag(Il) iyonlarinin, kullanilmis cep
telefonlarinin li¢ ¢d6zeltilerinden adsorpsiyonu incelenmistir. Calismada asidik
tiyoiire kullanilarak li¢ sartlart optimize edilmis ve ardindan elde edilen ¢ozeltiden
Au(Ill) iyonlarmin indirgenerek Trabzon hurmasi tanini ile adsorplandigi

bulunmustur (Gurung ve ark., 2013).

Amin ve tiyol grubu igeren mezo gozenekli silikalar ile tiyosiilfat li¢ ¢ozeltilerinden
Au(IIl) iyonlarimin adsorpsiyonu incelenmis ve Au(Ill) geri kazaniminin nétral ve
alkali pH’larda %80 verimle yapilabildigi bulunmustur. Au(Ill) adsorpsiyonunun 18-
20 saatte dengeye geldigi bulunmustur (Fotoohi ve ark., 2014).

Trabzon hurmasi tanini formaldehitle ¢apraz baglanarak hazirlanan recine ile Au(III)
iyonunun adsorpsiyonunun yiiksek asidik sartlarda yapilabildigi goriilmistiir.
Adsorpsiyon ile Au(Ill) iyonlarinin metalik altina indirgendigi bulunmustur.
Adsorpsiyon calismalari kesikli ve kolon yontemi kullanilarak yapilmistir. Reginenin
maksimum adsorpsiyon kapasitesi 506,6 mg g olarak hesaplanmistir (Fan ve ark.,

2014).
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Silika jelin dietilentriaminmetilenfosfonik asit ile modifikasyonu sonucu elde edilen
adsorban ile yapilan kesikli yontem g¢aligmalarinda Au(IIl) adsorpsiyonunun pH 1,5
ile 4 arasinda verimli oldugu bulunmustur. Adsorpsiyon sisteminin Langmuir
esitligine uydugu ve reginenin maksimum adsorpsiyon kapasitesinin 35 °C ‘de
357,14 mg g' oldugu bulunmustur. Recinenin tekrar kullanilabilirligi, cesitli
derisimlerde tiyotire igceren 0,1 M HCI c¢ozeltileri ile recine rejenere edilerek
arastirllmistir. %1 tiyotire 0,1 M HCI igeren ¢ozelti en etkili eliient olarak
bulunmustur. Ug kez yapilan tekrar kullanilabilirlik testi sonunda reginenin Au(III)
adsorpsiyon kapasitesinin ilk kullanimdan sonra c¢ok az da olsa diistigi

gbozlemlenmistir (Liu ve ark., 2013).

Ditizon imobilize edilmis aktif karbon Au(Ill) iyonlarinin se¢imli adsorpsiyonu i¢in
kullanilmistir.  Yapilan ¢alismada adsrobanin diger temel metaller iyonlarinin
yaninda Au(Ill) iyonlarina karsi se¢imli oldugu bulunmustur. Au(IIl) iyonlarin
adsorpsiyonu pH 1 ile 8 arasinda %100 olarak bulunmustur. Ditizon imobilize
edilmis aktif karbonun Au(IIl) adsorpsiyon kapasitesi 72,01 mg g olarak
bulunmustur. Au(Ill) adsorpsiyonunun 60 dakikada dengeye geldigi tespit edilmistir
(Marwani ve ark., 2012).

Elektronik atik ¢ozeltilerinden Au(IIl) {in sorpsiyonu i¢in ticari sorbent olan Lewatid
TP 214 kullanilmistir. Kesikli yontemle yapilan adsorpsiyon ¢alismalarinda sorbent
dozaji, temas siiresi, sicaklik ve c¢ozelti pH’s1 gibi parametrelerin etkileri
incelenmistir. Au(IIl) adsorpsiyonunun pH ile degisimi pH 0,5 ile 7 arasinda
calisilmig ve pH’nin artmastyla altin adsorpsiyonunun azaldigi bulunmustur. Optimal
pH degeri 0,51 olarak tespit edilmistir. Adsorpsiyon sisteminin 180 dakikada
dengeye geldigi bulunmustur. Recinenin Au(III) adsorpsiyon kapasitesi 100,1 mg g
olarak bulunmus ve XRD ile yapilan incelemeler sonucunda Au(IIl) iyonlariin

adsorpsiyondan sonra metalik hale indirgendigi bulunmustur (Morcali ve ark., 2014).

Ticari kat1 faz ekstraksiyon kartusu olan Oasis-MAX ile Au(Ill), Pd(II), Pt(IV) ve
Rh(IIT) iyonlarinin adsorpsiyonu ¢alisilmistir. Calismada kullanilan ticari regine

kuaterner amonyum gruplart igermektedir. Recinenin en fazla Au(Ill) iyonlarina
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ilgisi oldugu tespit edilmistir. 1 M HCI i¢indeki 0,5 M tiyoiire ¢ozeltisi ile metallerin

eliisyonunun yapilabilecegi bulunmustur (Hidelgo ve ark., 2006).

Poliamido amin bagl silika jeller homojen yontem ile sentezlenmis ve karakterize
edilmistir. Kesikli yontemle Au(IIl) iyonlariin adsorpsiyonu incelenmistir. Au(III)
adsorpsiyonu pH’nin 1’den 3’e degismesiyle hizlica artmigtir. pH 3 ile 6 arasinda ise
onemli bir degisiklik gézlemlenmemistir. Au(Ill) iyonlarinin desorpsiyonu i¢in 0,1
M HNO; igerisinde tiyoiire ¢ozeltisinin 20 mL’sinin yeterli oldugu bulunmustur.

Adsorpsiyon kapasitesi ise 2,21 mmol g olarak rapor edilmistir (Qu ve ark., 2014).

Diizenli hegzagonal gozenek yapisina sahip mezo gdézenekli silika tiyol grubu ile
fonksiyonellestirilmis ve Au(Ill) ve Pt(IV) iyonlarinin adsorpsiyonu igin
kullanilmistir. pH adsorpsiyonu 2,5’ta calisilmistir. Adsorpsiyonun 50 dakikada
dengeye geldigi goriilmektedir. Au(Ill) iyonlarinin 5 M HCI veya asidik tiyoiire
cozeltileri ile eliie edildigi tespit edilmistir. Re¢inenin adsorpsiyon kapasitesi 752,40
mg g olarak bulunmustur (Zheng ve ark., 2012).

Trabzon hurmasi tanini N-aminoguanidin ile modifiye edilerek iiretilen re¢ine kloriir
iceren asidik ¢ozeltilerden degerli metallerin adsorpsiyonu i¢in kullanilmistir. Au(III)
adsorpsiyonu 0,1 ile 2,0 M HCI igeren ¢ozeltilerde verimli oldugu bulunmus, HCI1
derisiminin artmasiyla adsorpsiyonun azaldigi gozlemlenmistir. Adsorpsiyon
sisteminin 4 saatte dengeye geldigi tespit edilmistir. Hazirlanan re¢inenin Au(III)

adsorpsiyon kapasitesi 8,9 mmol g olarak bulunmustur (Gurung ve ark., 2013).

Piridin grubu baglh mezo gozenekli silikalar Au(IIl) iyonlarimin kati faz
ekstraksiyonu icin kullanilmigtir. Au(IIl) ¢ozeltilerinin pH’s1, akis hizi, hacmi ile
elientin akis hizi ile hacminin Au(Ill) geri kazanimina etkisi aragtirilmistir.
Gelistirilen yonteme matriks iyonlarmin etkisi incelenmistir. MCM 48 tipindeki
piridin bagli mezo gozenekli silikanin pH 2-4 arasinda, MCM 41 tipli silikanin pH 3
ve 4’te kantitatif geri kazanim saglanmistir.. Numune akis hiz1 i¢in, her iki tip silika
icin de 10 mL dk akis hizina kadar kantitatif geri kazanim elde edilmistir. 3 M H,SO4

icindeki 1 M tiyolire ¢ozeltisinin 10 mL’si kantitatif geri kazanim i¢in yeterli
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olmustur. MCM 41, MCM 48 ve SBA 15 tipindeki piridin bagli mezo gozenekli
silikalarm Au(III) adsorpsiyon kapasiteleri sirasiyla 285, 290 ve 275 mg g olarak
bulunmustur (Ebrahimzahed ve ark., 2011).

Mezo gozenekli karbon (CMK-3) ve kiikiirt emdirilmis mezo gozenekli karbon
(CMK-3/S) ile altin, paladyum ve platinin adsorpsiyonu {iizerine arastirma
yapilmistir. Mezo gozenekli karbon yapisinda bulunan elementel kiikiirt tabakasinin
varliginin avantajlar1 ve dezavantajlarin1 degerlendirilmistir. Bu adsorbanlar {izerinde
toplanan Au(III), Pd(II) ve Pt(IV) iyonlarinin adsorpsiyon izotermleri incelendiginde
kiikiirtlin hafif asitli ortamda (pH 3) bu metal iyonlarinin adsorpsiyonunu arttirdigini
gostermistir. Cesitli konsantrasyonlarda HCI ihtiva eden sulu ¢ozeltilerden CMK-3
ve CMK-3/S ile altin, paladyum ve platin adsorpsiyonu calisilmis, genel olarak asit
konsantrasyonunun artmastyla birlikte tiim degerli metallerin adsorpsiyonunun
azaldig1 goriilmistiir. Yiksek konsantrasyonda klorlir iyonlarinin varligi, mezo
gozenekli karbon yiizeyindeki metal iyonu tutma kapasitesinin iyon degistirme
mekanizmasi ile rekabet etmesine sebep olmaktadir. Bunun sonucunda da kiikiirdiin
faydasinin kayboldugu goriilmekte ve adsorpsiyon azalmaktadir. Hafif asitli ortamda
(pH 3) CMK-3/S ve CMK-3 ile Au(Ill)’nun maksimum adsorpsiyon kapasiteleri
sirasiyla 8,2 ve 5,2 mmol g bulunmustur. 1 M HC1 ihtiva eden ¢ézeltilerden CMK-
3/S ile Au(Ill) adsorpsiyonunda pH 3’te olusan altin adsorpsiyonu
gozlemlenmemistir. CMK-3 ve CMK-3/S igin istatistiksel olarak eslesen maksimum
altin adsorpsiyon kapasiteleri 2.5 mmol g olarak bulunmustur. Cesitli elektronik
atiklarin ligi ile elde edilen seyreltik sulu asidik karigimlarindan gelistirilen bu
yontemin kullanilmasi ile miimkiin oldugu deneysel olarak ortaya konulmustur

(Zalupski ve ark., 2014).



BOLUM 4. MATERYAL VE METOT

4.1. Kullanilan Cihazlar

Bu caligmada Au(IIl) derisimlerinin dl¢limii i¢in Shimadzu marka AA-7000 model
atomik absorpsiyon spektrometresi kullanildi. Cozeltilerin pH degerleri tiim
asamalarda Schott marka CG 840 model pH metre ile Olglldii. Silika jelin
modifikasyonu sirasinda Heidolph marka RZR 2020 model mekanik karistirici ve
Yellow Line marka MSH Basic model 1siticili manyetik karistirict kullanildi.
Adsorpsiyon deneylerinde IKA marka 40001 model sicaklik kontrollii orbital
calkalayici kullanildi. Tartimlar alinirken OHAUS marka hassas terazi kullanildi.

4.2. Kullanilan Kimyasallar

Deneysel calismanin tiim asamalarinda Merck firmasinin iiretmis oldugu analitik
safliktaki HCI, NaCl ve NaOH kullanildi. Yine Merck marka olan silika jel, 3-
kloropropiltrimetoksisilan, etanol, dietileter, trietilamin herhangi bir saflastirma
yapilmadan kullanildi. Kullanilan silika jelin tanecik boyutu 0,063-0,200 mm (70-
230 mesh ASTM), gozenek hacmi 0,74 — 0,84 mL/g ve BET yiizey alan1 480 - 540
m?*g araligindadir. Calisma ¢o6zeltileri ve standart ¢ozeltiler, 1000 mg/L Au(III)
iceren 2 M HCI igindeki HAu(Cl)4 stok ¢ozeltisinden giinliik olarak ve deiyonize su
ile seyreltilerek hazirlandi. Cozeltilerin hazirlanmasi igin destile deiyonize su (Milli-

Q Millipore 18,2 MQ cm direnci) kullanildi.
4.3. Deneysel Yontem
Bis(3-aminopropil)amin bagl silika jel ile Au(IIl) iyonlarinin kati faz ekstraksiyon

deneyleri kesikli ve kolon yontemi kullanilarak arastirildi. Deneysel calismalarda

Au(IIT) iyonlarinin derisimi alevli atomik absorpsiyon spektrometresi (FAAS) ile
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tayin edildi. Neticede, bis(3-aminopropil)amin bagl silika jelin Au(IIl) adsorpsiyon
kapasitesi hesaplandi ve Au(IIl) i¢in kat1 faz ekstraksiyon kosullar1 belirlendi.

4.3.1. Bis(3-aminopropil) amin bagh silika jelin hazirlanmasi

Bis(3-aminopropil) amin bagh silika jelin sentezi ve karakterizasyonu daha 6nceki
calismada verilmistir (Sivrikaya ve ark., 2011). Buna gore, 10 g silika jel 6 M HCl de
4 saat refluks edildi, daha sonra siiziilerek siiziintiide klor gelmeyene kadar deiyonize
saf su ile yikandi. Klorun olup olmadigr 0,1 M AgNOs ¢ozeltisiyle kontrol edildi.
Klor gelmedigi tespit edildikten sonra yikanan silika jel 24 saat 150 °C* de kurutuldu.
100 mL saflagtirnilmis  ve kurutulmus olan toluen i¢ine 10 mL 3-
kloropropiltrimetoksisilan konuldu ve {izerine aktiflestirilmis silika jel (10 g) ilave
edilerek 24 saat siireyle 90 °C’ de mekanik karistirict ile karistirildi. Bu iglem
sonucunda elde edilen lriin siiziildii ve sirasiyla toluen, etonol ve dietileter ile
yikanip 60 °C’ de 6 saat kurutuldu. Bis(3-aminopropil) amin grubunu silika jele
baglamak i¢in, 100 mL kurutulmus toluen i¢ine alinarak {izerine 12,5 mL trietilamin
ve 10 mL bis(3-aminopropil) amin bilesigi ilave edildi ve sonra bu karisimin {izerine
kurutulmus 3-kloropropil bagli konuldu. Ardindan mekanik karigtirici kullanilarak
24 saat slireyle 90 °C’ de karistirildi. Reaksiyon sonucu elde edilen {iriin olan bis(3-
aminopropil) amin bagh silika jel (BAPA-SG) siiziilerek sirasiyla toluen, etanol ve
dietileter ile yikandiktan sonra 60 °C’ de 4 saat siireyle kurutuldu . Caligmada kat1 faz
dolgu maddesi olarak bis(3-aminopropil) amin bagl silika jelin (BAPA-SG) yapisi
Sekil 4.1.”de gosterilmektedir (Sivrikaya ve ark., 2011).

Bis(3-aminopropil) amin bagl silika jelin karakterizasyonu daha onceki ¢aligmada
verilmis ve modifiye silika jelin grami basina 0,60 mmol bis(3-aminopropil)amin

grubu igerdigi bulunmustur (Sivrikaya ve ark., 2011).

H H
O——Si——(CHg)3——N——(CHyz)3——N——(CHy);——NH,

Sekil 4.1. BAPA-SG’nin yapis1
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4.3.2. Kolon kati faz ekstraksiyon prosediirii

Kolon kat1 faz prosediiriinii optimize etmek i¢in pH, akis hizi, numune ¢6zeltisinin
hacmi, matriks iyonlari, eliient ¢ozeltisinin tipi ve hacmi gibi parametreler incelendi.
Kolon kat1 faz ekstraksiyonu deneylerinde 15,0 cm uzunlugunda ve 0,7 cm capinda
bir tarafi musluklu diger tarafi silifli cam bir kolon kullanildi. Kolona 1,0 gram
BAPA-SG dolduruldu. Silika jeli kolonda sabit tutabilmek i¢in kolonun alt tarafina
ve doldurulan materyalin iistiine cam pamugu yerlestirildi. Kolonun {ist kismina ise
gecirilecek olan ¢ozeltinin konulabilecegi bir balon takildi. Numune ¢ozeltilerinin
uygun akis hizlarinda gegebilmesi igin kolon bir peristaltik pompaya baglandi. Bu
sekilde hazirlanmis kolon diizenegi Sekil 4.2.de gdsterildi.

Au (II)
Cozeltisi

Silika Jel

Sekil 4.2. Kolon yonteminde kullanilan diizenek

25 mL hacmindeki, derisimi 0,32 mg L' olan Au(Ill) ¢ozeltileri hazirlanarak
kolondan gecirildi. Daha sonra kolonda tutulan Au(III) iyonlar1 10 mL hacmindeki
eliient ¢ozeltisiyle eliie edildi. Eliiattaki Au(IIl) derisimini belirlemek i¢in FAAS ile
ol¢iim alindi. Ol¢iim sonuglarindan % geri kazamim degerleri (%R), denklem (4.1)

kullanilarak hesaplandi.
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% R _ Celuat -Veluat X100 (41)

Cnumune-vnumune

Burada; Cejyat 1le Chumune Sirastyla Au(IIl) iyonlarinin eliiat ve numune ¢ozeltisindeki
konsantrasyonunu (mg L'l) ve Veat 11€ Viumune 1€ sirasiyla eliiat ve numune
cozeltisinin hacimlerini (L) gostermektedir. Kolon kullanimdan sonra deiyonize su
ile yikanarak tekrar kullanima hazir hale getirildi. Tim deneyler tiiger kez
tekrarlanarak yapildi. Ayrica optimum sartlar altinda zenginlestirme deneyleri bes

kez tekrar edilerek yontemin kesinligi arastirildi.

4.3.3. Kesikli yontem prosediirii

BAPA-SG kullanilarak Au(IIl) iyonlarinin adsorpsiyon dinamigi kesikli adsorpsiyon
modeli kullanilarak arastirildi. Au(IIl) iyonlarinin adsorpsiyonuna pH, baslangic
konsantrasyonu ve karistirma siiresi parametrelerinin etkileri incelendi. Degisik
konsantrasyonlardaki (25 ile 250 mg L™ arasinda) 50 mL Au(III) iyonlari igeren
cozeltilere 50 mg BAPA-SG ilave edildikten sonra belirli bir sicaklikta degisik
siirelerde karistiricida ¢alkalandi. Karigim mavi bant siizge¢ kagidi (Macherey-Nagel
GmbH & Co. KG, Diiren, Germany) ile siiziildiikten sonra ¢ozeltide kalan Au(III)
iyonlarinin  konsantrasyonlarin1  belirlemek icin FAAS ile Ol¢im alindi ve
adsorplanan Au(Ill) miktarlari; esitlik (4.2)

Co—Ce).V
qe = e 42)

m

ile hesaplandi. Burada; q., BAPA-SG’nin grami basina iizerinde adsorplanan Au (III)
miktart (mg g '); Co, ¢Ozeltideki Au(IIl) iyonlarinin baslangic konsantrasyonu (mg
L™"); C., denge zamaninda ¢ozeltide kalan Au(IIl) konsantrasyonu (mg L'); V,
¢ozelti hacmi (L); m, ise BAPA-SG miktaridir (g).



BOLUM 5. BULGULAR

5.1. Kesikli Yontem Adsorpsiyon Calismalari

Verilen bir ¢ozeltiden analit iyonlarmin kantitatif olarak geri kazanilmasinda ne
kadar sorbent miktarinin gerekli oldugunun belirlenebilmesi ic¢in adsorpsiyon
kapasitesi onemli bir faktordiir. BAPA-SG’nin Au(IIl) iyonlarmi adsorplayabilme

yetenegi kesikli adsorpsiyon metodu kullanilarak incelendi.

5.1.1. Au(III) adsorpsiyonuna ¢ozeltinin asidik durumunun etkisi

Au(IIT) iyonlarin adsorpsiyonunda ¢ozeltinin asidik durumu etkili bir faktordiir.
Cozeltinin asidik durumunun etkisini incelemek i¢in ¢esitli asidik durumlara sahip 50
mg/L Au(Ill) iceren 50 mL c¢ozeltiler hazirlandi. Bu ¢ozeltilerin iizerine 50 mg
BAPA-SG ilave edildi ve elde edilen siispansiyonlar, ¢alkalayiciya yerlestirilerek
200 rpm karistrma hizinda 25+1 °C’de kanstirildi. Sonra ¢ozeltilerde
adsorplanmadan kalan Au(IIl) derisimi tayin edildi. Bulunan sonuglar Tablo 5.1.’de
verildi. Au(II) adsorpsiyonunun pH ile degisimi ise Sekil 5.1.de gosterildi.

Tablo 5.1. Au(Ill) adsorpsiyonuna ¢dzeltinin asidik durumunun etkisi

Cozeltinin asidik durumu C.(mgL™) qe(mgg™)
3,0 M HCI 49,0 1,0
1,0 M HCI 48,3 1,7
pH 1,00 42,8 7.2
pH 2,00 24,1 25,9
pH 3,00 7,5 42,5
pH 4,00 3,5 46,5

pH 5,00 3,7 46,3
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Sekil 5.1. Au(Ill) adsorpsiyonunun ¢ozeltinin asidik durumu ile degisimi

Sonuglar incelendiginde, sulu ¢ozelti fazin asidikliginin azalmasiyla Au(III)
iyonlarinin adsorpsiyonunun arttig1 ve pH 3,0 ile 5,0 arasinda ise en yiiksek degerlere
ulastig1 goriilmektedir. Diger taraftan BAPA-SG’nin yapisindaki amin gruplar ile
gercek numunelerde bulunan bakir(Il), nikel(II), demir(IIl) gibi iyonlarini
adsorplayabilmesi pH nin artmasiyla artmaktadir (Cagirdi ve ark., 2014; Imamoglu
ve Gunes, 2007). Bu gibi temel metal iyonlarinin BAPA-SG ile adsorpsiyonlarini
elimine etmek i¢in Au(IIl) iyonlarin adsorpsiyonun meydana geldigi en diisiik pH
degeri olan pH 3,0 optimal deger olarak se¢ildi. Diger taraftan pH 2,0’de de ciddi bir
Au(IIl) adsorpsiyonu goriilmektedir ve bu pH degerinde Au(IIl) iyonlar1 diger temel
metal iyonlarindan daha iyi ayrilabilir. Bu sebeple adsorpsiyonun verimli oldugu en

asidik pH olan pH 2,0 ve 3,0 noktalarinda ¢alisilmaya karar verildi.

5.1.2. Au(IIT) adsorpsiyonuna kloriir derisiminin etkisi

CI” iyonu derisiminin Au(IIl) iyonlarinin adsorpsiyonuna etkisini incelemek i¢in 0,1-
1,0 M arasindaki derisimlerde ve 50 mg L™ Au(Ill) igeren 50 mL’lik c¢ozeltiler
kullanilarak Au(IIT) adsorpsiyonu ¢alisildi. Deney sonunda ¢ozeltilerde kalan Au(III)
iyonlariin derisimi AAS ile tayin edildi. Elde edilen veriler Tablo 5.2.’de verildi.
Au(III) adsorpsiyonunun kloriir derisimi ile degisimi de Sekil 5.2.’de gosterildi.
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Tablo 5.2. Au(Ill) adsorpsiyonuna CI” derisiminin etkisi

pH2 pH3
CI” Derisimi
Ce(mgL™) qe(mgg’) Ce(mgL™) qe(mgg’)
0,1 M 24,1 25,9 7,5 42.5
0,2 M 6,3 13,7 8,1 41,9
0,3 M 40,0 10,0 9,1 40,9
0,6 M 42,0 8,0 21,4 28,6
1,0M 45,5 4.5 36,4 13,6

Klortir derisimi etkisinin sonuglar1 incelendiginde CI™ derisiminin 0,1 M’dan 1,0 M’a
arttirllmasiyla Au(Ill) adsorpsiyon veriminde azalma oldugu goriilmiistiir. Bundan

dolay1, sonraki calismalarda optimum CI° derisiminin 0,1 M olmasina karar

verilmistir.

50 ~

40 4 —e—pH2
—a—pH3
30

20

Au(TIT) (mg g™

1,2

0 T T T
0 0,2 0,4 0,6 0,8

CI- Derisimi (M)

—_

Sekil 5.2. Au(Ill) adsorpsiyonunun CI~ derisimi ile degisimi
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5.1.3. Au(III) adsorpsiyonuna karistirma siiresinin etkisi

Au(IIT) adsorpsiyonunun karistirma siiresiyle nasil degistigini incelemek i¢in iki
farkl1 asidik duruma sahip (pH 2,0 ve 3,0 olan) 50 mL hacmindeki, 50 mg L™ Au(III)
cozeltilerine 50 mg BAPA-SG ilave edildi ve farkli karistirma siirelerinde karistirildi.
Deney sonunda siiziintiide kalan Au(IIl) derisimi alevli AAS ile analiz edildi. Elde

edilen sonuglar Tablo 5.3.’de verildi. Au(IIl) adsorpsiyonunun zamanla degisimi

grafigi de Sekil 5.3.’de gosterildi.

Tablo 5.3. Au(IIl) adsorpsiyonuna karistirma siiresinin etkisi

pH?2 pH3
Karistirma siiresi
(dk.) Ce(mgL™) qe (mgg™) Ce(mgL')  q.(mgg?)
30 30,7 19,3 21,5 28,5
60 26,6 234 17,9 32,1
120 24,3 25,7 10,2 39,8
240 24,1 25,9 7,5 42,5
1440 24.0 26,0 7,3 42,7
50
i
40 -
~ 30 -
en o ® °
o0 e 4
g
= 20 -
1 —e—pH2
<
10 - —=—pH 3
0 T T T T T 1
0 250 500 750 1000 1250 1500
Zaman (dk.)

Sekil 5.3. Au(Ill) adsorpsiyonunun karigtirma siiresi ile degisimi
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Sonuglar incelendiginde Au(Ill) adsorpsiyonunun her iki asidik durumda da temas
stiresinin artistyla 240 dakikaya kadar arttigr gortilmektedir. Bu andan sonra
adsorpsiyonda herhangi bir degisiklik olmadig1 goriilmiistiir. Bu sebeple adsorpsiyon
sisteminin 240 dakikada dengeye ulastig1 sdylenebilir.

5.1.4. Au(Ill) adsorpsiyonuna baslangi¢ derisiminin etkisi

Asidik durumu pH 2,0 ve pH 3,0 olan, farkli derisimlerdeki (10-200 mg g") 50 mL
Au(Ill) ¢ozeltilerine 50 mg BAPA-SG ilave edilerek 240 dk. karistirildi. Siiziintiide
kalan Au(IIl) iyonlarinin derigimi alevli AAS ile tayin edildi. Elde edilen sonuglar
Tablo 5.4.’de verildi. Au(Ill) iyonlarmin baslangi¢ derisimi ile adsorpsiyonun
degisimi de Sekil 5.4.’de gosterildi.

Tablo 5.4. Au(II) adsorpsiyonuna baslangi¢ derisiminin etkisi

pH?2 pH3
Co(mgL™) Ce(mgL™) qe (mg g Ce(mgL")  q.(mgg))

10 1,2 8,8 1,4 8,6

50 24,1 25,9 7,5 42,5
75 353 39,7 18,3 56,7
100 53,8 46,2 28,0 72,0
150 102,2 47,8 56,5 93,5
200 152,0 48,0 107,0 93,0

100 -
80
2 60
o J
g
E 40 -
Z
20 - —e—pH 2,0
—a—pH 3,0
0 T T T T 1
0 50 100 150 200 250
Baglangi¢ Derisimi (mg L)

Sekil 5.4. Au(IIl) iyonlarinin adsorpsiyonuna Au(IIT) baslangi¢ derisiminin etkisi
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5.1.5. Au(IIl) adsorpsiyon kinetigi

Au(IIT) adsorpsiyonunun kinetigini incelemek i¢in Pseudo birinci ve ikinci derece
esitlikler ile partikiil i¢i diflizyon esitligi kullanildi. Pseudo birinci derece esitligi igin
pH 2,0’de In(qe-qy) ile t arasinda ¢izilen grafik Sekil 5.5.’de, pH 3,0’de ¢izilen grafik
ise Sekil 5.6.’da gosterilmistir.

3 -
2 1 *
1 -
Es
EXE
£
-1 4 .
2
L 2
-3 T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 300
t
Sekil 5.5. Pseudo birinci derece esitligi (pH 2,0)
3 -
L 2
2
CRl
)
g0 -
-1 A
_2 T T T T T 1
0 50 100 150 200 250 300
t

Sekil 5.6. Pseudo birinci derece esitligi (pH 3,0)

Pseudo ikinci derece esitlik icin pH 2,0°’de qy/t ile t arasinda ¢izilen grafik Sekil
5.7.’de, pH 3,0’de cizilen grafik ise Sekil 5.8.’de gosterilmistir.
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Sekil 5.7. Pseudo ikinci derece esitlik (pH 2,0)

0 50 100 150 200 250 300
t

Sekil 5.8. Pseudo ikinci derece esitlik (pH 3,0)

Her iki asidik durumda da (pH 2,0 ve pH 3,0) pseudo ikinci derece esitliginden
hesaplanan 12 degerlerinin daha biiyiilk ve 1’e daha yakin oldugu goriilmektedir.
Deneysel olarak elde edilen q. degerleri ile kinetik modeller ile hesaplanan g
degerlerinin yakinligi Au(Ill) adsorpsiyonunun hangi kinetik modelle daha g¢ok
uyumlu olduguna karar verilmesi acisindan onemlidir. Pseudo ikinci derece esitligi

ile hesaplanan q. degerleri, pseudo birinci derece esitligiyle hesaplananlara gore
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deneysel . degerine daha yakindir. Bu sebeple BAPA-SG ile Au(Ill)
adsorpsiyonunun Pseudo ikinci derece kinetik modelle uyumlu oldugu sonucuna

varilmstir.

Partikiil i¢i difiizyon esitligi igin pH 2,0°de, q ile t"* arasinda ¢izilen grafik Sekil
5.9.’da pH 3,0’deki Sekil 5.10.’da gdsterilmistir.
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Sekil 5.9. Partikiil ici diflizyon esitligi (pH 2,0)
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Sekil 5.10. Partikiil i¢i difiizyon esitligi (pH 3,0)
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BAPA-SG ile Au(Ill) adsorpsiyonu i¢in her iki asidik durumda da (pH 2,0 ve pH
3,0) partikiil i¢i difiizyon esitliginin korelasyon katsayilarinin oldukga diisiik olmasi
ve C sabitinin sifir olmamasi, hiz1 belirleyen adimin sadece partikiil i¢i difiizyon
olmadigimi gostermektedir. Au(IIl) adsorpsiyon hizina diger adimlarin da etkili
oldugu anlagilmistir (Giindogdu, 2010; Duran, 2011). Kullanilan kinetik modellerin
parametrelerinin her iki asidik durumdaki (pH 2,0 ve pH 3,0) hesaplanan degerleri
sirastyla Tablo 5.5. ve Tablo 5.6.’da verilmistir.

Tablo 5.5. Au(IIl) adsorpsiyonu i¢in kullanilan kinetik parametrelerin pH 2,0’deki degerleri

(r(r]f‘ de‘h) Pseudo birinci Pseudo ikinci Partikiil i¢i difiizyon
g8 derece esitligi derece esitligi esitligi
k2 kim
Qi k ’ G2 -1 2 1 2
(g.mg r (mg g r
(mgg") (dk") (mgg") ¢
gg g8 min'l) dk-l/z)
26,0 7,8 1,02 0,8983 27,1 0,00371 0,9993 0,1298 22,0 0,3503
Tablo 5.6. Au(IIl) adsorpsiyonu i¢in kullanilan kinetik parametrelerin pH 3,0’deki degerleri
(r(r]f‘ de‘h) Pseudo birinci Pseudo ikinci Partikiil i¢i difiizyon
g8 derece esitligi derece esitligi esitligi
k2 kim
qi k ) G2 -1 2 -1 2
(g.mg r (mg g r
(mggh) (dk™) (mgg™) ¢
gg g8 min'l) dk-l/z)
42,7 32,0 1,02 0,9937 46,3 0,00099 0,9986 0,3479 31,7 0,4972

5.1.6. Au(IIT) adsorpsiyon izotermleri

Literatiirde bircok adsorpsiyon izotermi bulunmakla birlikte, bunlar arasinda
Langmuir ve Freundlich izotermleri en basit, giivenilir, kullanigli olanlaridir. Bu
sebeple Au(Ill) iyonlarinin adsorpsiyon verilerini degerlendirmek i¢in Langmuir ve
Freundlich esitlikleri kullanildi. Au(III) iyonlarinin adsorpsiyonu i¢in Langmuir ve
Freundlich izotermlerine ait parametrelerinin pH 2,0’deki degerleri Tablo 5.7.’de

verildi.



Tablo 5.7. Au(IIl) iyonlarimin adsorpsiyon izoterm verileri (pH 2,0)
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Co(mgL")  Co(mgLh)  q.(mgg)) Ce/qe In C, In g
10 1.2 8.8 0,136363636  0,182321557  2,174751721
50 24,1 25,9 0,930501931 3,18221184  3,254242969
75 353 39,7 0,889168766 3,563882964  3,681351188
100 53,8 46,2 1,164502165 3,985273467  3,832979798
150 102,2 47,8 2,138075314  4,626931678  3,867025639
200 152,0 48,0 3,166666667 5023880521  3,871201011

Au(IIT) ¢ozeltisinin asidik durumu pH 2,0 oldugunda elde edilen verilere gore ¢izilen
Langmuir adsorpsiyon izotermi $ekil 5.11.’de, Freundlich adsorpsiyon izotermi ise

Sekil 5.12.’da gosterildi.

4 -
3 _
&
Q 2
.
11 .
0 r T T T 1
0 40 80 120 160
Ce

Sekil 5.11. Au(III) iyonlarnin adsorpsiyonuna ait Langmuir izotermi (pH 2,0)
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Inq,

Au(IIT) iyonlarinin adsorpsiyonu i¢in Langmuir ve Freundlich izotermlerine ait

Sekil 5.12. Au(III) iyonlarnin adsorpsiyonuna ait Freundlich izotermi (pH 2,0)

parametrelerinin pH 3,0’deki Tablo 5.8.de verildi.

Tablo 5.8. Au(IIl) iyonlariin adsorpsiyon izoterm verileri (pH 3,0)

Co(mgL")  C.(mgL")  q.(mgg)) C/qe In C. In g

10 1,4 8,6 0,162790698  0,336472237  2,151762203
50 7,5 425 0,176470588  2,014903021  3,749504076
75 18,3 56,7 0322751323 2,90690106  4,037774211
100 28,0 72,0 0388888889  3,33220451  4,276666119
150 56,5 93,5 0,604278075  4,034240638  4,537961436
200 107,0 93,0 1,150537634  4,672828834  4,532599493

Au(IIT) ¢ozeltisinin asidik durumu pH 3,0 oldugunda elde edilen verilere gore ¢izilen
Langmuir adsorpsiyon izotermi Sekil 5.13.’de, Freundlich adsorpsiyon izotermi ise

Sekil 5.14.’de gosterildi.
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Sekil 5.13. Au(III) iyonlarnin adsorpsiyonuna ait Langmuir izotermi (pH 3,0)

Sekil 5.14. Au(III) iyonlarinin adsorpsiyonuna ait Freundlich izotermi (pH 3,0)
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Langmuir ve Freundlich izotermlerinin Au(Ill) ¢6zeltisinin asidik durumu pH 2,0 ve
pH 3,0 oldugu zaman elde edilen verilere gore hesaplanan izoterm sabitleri ve

regresyon katsayilar1 Tablo 5.9.’da verilmistir.

Tablo 5.9. Freundlich ve Langmuir izoterm sabitleri

Langmuir Sabitleri Freundlich Sabitleri
Cozeltinin pH’s1
Qmax I<L 2 Kf 2
< - r - n r
(mgg') (Lmg") (mgg")
2,0 52,4 0,0833 0,9857 8,66 2,66 0,9507
3,0 107,5 0,0732 0,9932 9,84 1,81  0,9057

Sonuglara bakildiginda Langmuir ve Freundlich izotermlerinin korelasyon
katsayilarindan daha biiyiik ve 1’e daha yakin olanin Langmuir izotermine ait katsay1
oldugu goriilmektedir. Bu durum Au(IIl) iyonlarinin BAPA-SG iizerinde

adsorpsiyonunun en iyi Langmuir izoterm esitligi ile agiklanabildigini gostermistir.

Langmuir izotermi yiizeyi homojen olarak kabul eder. Bu sebeple Au(Ill) iyonlarinin
BAPA-SG vyiizeyine tek tabaka halinde homojen bir sekilde adsorplandigi

sOylenebilir.

BAPA-SG’nin tek tabaka maksimum adsorpsiyon kapasitesi olan qmax, Langmuir
izoterminden hesaplanarak asidik durum pH 2,0’de 52,4 mg g ve pH 3,0’de 107,5

mg g olarak bulunmustur.
5.1.7. Metal karisimindan Au(III)’iin secimli adsorpsiyonu

Asidik durumu pH 2,0 ve 3,0 olan 50 mL hacminde, 50 mg L™ Au(IIl) ve 100 mgL™
Ni(II), Cu(Il), Zn(II), Cd(I1) ve Fe(IIl) i¢eren ¢ozeltiler hazirlandi. 50 mg BAPA-SG
bu c¢ozeltiler {lizerine ilave edilerek 4 saat karistirildi. Siiziintiide kalan metal
iyonlarinin derisimi alevli AAS ile tayin edildi. BAPA-SG iizerinde her bir metal

iyonunun adsorplanan miktar1 (mg g") hesapland ve sonuglar Tablo 5.10.’da verildi.
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Metal karistmindan Au(IIl) iyonlarinin se¢imli adsorpsiyonu ise Sekil 5.15.°de

gosterildi.
Tablo 5.10. Metal karistmidan Au(IIT) adsorpsiyonu
Asidik Adsorplanan metal miktar1 (mg g
D
Hrm Au Ni Cu Zn cd Fe
pH2 25,2 3,8 0,8 0 0 1,8
pH3 39,8 16 4 4,5 4,8 28
50
;.73 40 -
on
g
g
= 30
g
3 mpH?2
g EpH3
g 20
s
£
2
Z 10 -
0 T T T T T T
Au Ni Cu Zn Cd Fe

Sekil 5.15. Metal karisimimdan Au(IIT) iyonlarinin se¢imli adsorpsiyonu
5.2. Kolon Kati Faz Ekstraksiyon Calismalari
5.2.1. Numunenin asidik durumunun Au(IIl) geri kazanimina etkisi
Numune ¢ozeltisinin asidik durumunun geri kazanima etkisini incelemek i¢in 0,32

mg L derisimdeki ve 25 mL hacmindeki Au(IIl) ¢ozeltileri kullanildi. Au(III)

cozeltilerinin pH’lar1 1,00 ile 5,00 arasinda degisen farkli degerlere ayarlandi ve
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ardindan kolon geri kazanma deneyleri yapildi. Numuneler kolondan 5 mL dk.™ akis
hizinda gecirildi. 1 M HCI igindeki %3 tiyoiire ¢dzeltisinin 10 mL’siyle eliie edildi.
Elde edilen sonucglar Tablo 5.11.’de verildi. Numunenin asidik durumu ile Au(III)

geri kazaniminin degisimi Sekil 5.16.’da gosterildi.

Tablo 5.11. Numunenin asidik durumunun Au(III) geri kazanimina etkisi

Numune ¢6zeltisinin pH’s1 % Geri Kazanim Degerleri (%R)
1,00 101 +£2
2,00 100 £ 1
3,00 100 £2
4,00 99 £2
5,00 98 £ 1

100 *——+\o\,\‘
90 -
£
a
S 80 -
v
B
o 70 A
2
60
50 T T T T T 1
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pH

Sekil 5.16. Au(III) geri kazaniminin numunenin asidik durumu ile degigimi
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Sonuglar incelendiginde ¢alisilan asidik durumlarin tamaminda kantitatif geri
kazanim degerine ulasildig1 goriilmektedir. Fakat bundan sonraki deneylerde Au(III)
iyonlarininin diger agir metal iyonlarindan ayrilabilmesi i¢in asidik pH gerekli
oldugundan ve kesikli yontemle paralel asidik durumda calisilabilmesi i¢in optimum

pH olarak pH 2,0 secilmistir.

5.2.2. Eliisyon cozeltisinin Au(III) geri kazanimina etkisi

Uygun eliisyon c¢oOzeltisinin se¢imi, analitin geri kazanimini etkiyelen Onemli
faktorlerden biri olarak kabul edilir. Eliient ¢ozeltisinin Au(IIl) geri kazanimina
etkisi tiyoiire ¢ozeltisinin farkli konsantrasyonlari1 ve hacimleri kullanilarak

incelendi. Elde edilen sonuglar Tablo 5.12.’de gosterildi.

Tablo 5.12. Au(IIl) iyonlariin geri kazanimina eliisyon ¢6zeltisinin derisim ve hacminin etkisi

Eltisyon ¢ozeltisi
% Geri kazanim

Cozelti hacmi (mL)

(oR)
Tiyoiire Derigimi Asit derisimi
% 5 tiyotire 1 M HCI 5mL 102 +2
% 3 tiyolire 1 M HCI 10 mL 100+ 1
% 3 tiyolire 1 M HCI 5mL 100 +2
% 1 tiyotire 1 M HCI 5mL 101 +£3
% 0,1 tiyotire 1 M HCI 5mL 70£5
% 1 tiyolire 0,1 M HCI 5mL 103 +1
% 1 tiyolire 0,5 M HCl 5SmL 101 +£2

% 1 tiyotire 2 M HCI SmL 15+£3
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Sonuglar incelendiginde 1 M HCI igindeki %1 ve %5’lik tiyoiire ¢ozeltilerinin 5 mL
hacimlerinde, 1 M HCI i¢indeki %3 tiyolire ¢ozeltisinin hem 5 hem 10 mL
hacimlerinde ve 0,5 M ve 1 M HCI i¢indeki % 1’lik tiyoiire ¢ozeltilerinin 5 mL
hacimlerinde kantitatif geri kazanimlarin elde edildigi goriilmektedir. Bu sebeple
caligmanin sonraki basamaklarinda, geri kazanimin yapilabilmesi i¢in gerekli olan en
kiigiik eliient hacmi 5 mL’nin kullanilmasina karar verilmistir. Ayrica en diisiik asit
ve tiyolire derisimine sahip olan 0,1 M HCI i¢indeki %1 tiyoiire ¢ozeltisi de optimum

eliient olarak belirlenmistir.

5.2.3. Akis h1zinin Au(IIl) geri kazanimina etkisi

Numune ¢o6zeltisinin kolondan akis hizinin Au(IIl) iyonlarimin geri kazanilmasina
etkisini incelemek amaciyla 25 mL hacminde, 0,32 mg L! derisiminde pH’s1 2,0
olan Au(Ill) ¢ozeltileri hazirlandi. Hazirlanan c¢ozeltiler farkli akis hizlarinda
kolondan gegirildi. Silika jelde tutunan Au(IIl) iyonlar1 5 mL hacimdeki eliient
cozeltisi ile eliie edilerek geri kazanimlar hesaplandi. Akis hizinin Au(III) iyonlarinin
geri kazanimina etkisi Tablo 5.13.’de verildi ve numunenin akis hizi ile Au(III)

iyonlarinin geri kazanimindaki degisimi Sekil 5.17.’de gosterildi.

Tablo 5.13. Akis hizinin Au(III) iyonlarinin geri kazanimina etkisi

Akis Hizi (mL dk.") % Geri Kazanim (%R)
1,0 101 + 1
2,5 100 + 2
5,0 100 + 1
7,5 92+3

Elde edilen sonuglar incelendiginde, 1 ile 5 mL dk.” arasinda degisen akis hizlarinin
tamaminda kantitatif geri kazamm elde edildigi, 7,5 mL dk.” akis hizinda ise geri

kazanimin %92 oldugu goriildii. Bu sebeple caligmanin sonraki basamaklarinda
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kantitatif geri kazanimin elde edilebildigi en yiiksek akis hizi olan 5 mL dk." akis

hiz1 ile ¢alisilmaya karar verildi.

100 1
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1

85

1

1

80
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Numune akig hizi (mL dk-!)

Sekil 5.17. Au(III) iyonlarmnin geri kazaniminin akis hiziyla degisimi

5.2.4. Numune hacminin Au(IIl) geri kazanimina etkisi

Numune hacminin Au(IIl) iyonlarmmin geri kazanimina etkisi farkli hacimdeki
numune ¢ozeltileri kullanilarak incelendi. Cozelti hacminin Au(IIl) iyonlarimin geri
kazanimina etkisi sonuglart Tablo 5.14.’de verildi. Ayrica ¢aligmadan elde edilen

sonuglar Sekil 5.18.’de gosterildi.

Tablo 5.14. Numune hacminin Au(IIT) iyonlarinin geri kazanimina etkisi

Hacim (mL) Geri Kazanim ( %R)
25 101 +1
50 100 +2
100 100 £2
250 100 + 3
500 100 £ 1

1000 92+2
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Sonuglar incelendiginde maksimum 500 mL hacmindeki numunelerden kantitatif
geri kazanim elde edildigi goriildii. Gelistirilen yontemin zenginlestirme faktorii en
yiiksek c¢ozelti hacmi olan 500 mL’nin en disiik eliient hacmi olan 5 mL’ye

oranindan hesaplanarak 100 bulundu.
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Sekil 5.18. Au(Ill) iyonlarmin geri kazaniminin numune hacmiyle degisimi

5.2.5. Gelistirilen yontemin analitik performansi

Calismada oOnerilen metodun analitik performanst kolon yontemi kullanilarak

optimum kosullar altinda degerlendirildi.

Au(IIl) iyonlarinin BAPA-SG dolgulu kolon ile geri kazanimi i¢in optimum kosullar

sOyle siralanabilir;

1) Numune ¢ozeltisinin pH’s1: 2,0
2) Siyirma ¢ozeltisi: 0,1 M HCl i¢inde %]1’lik tiyotire
3) Numune akis hizi: 5 mL dk™'

4) Uygulanabilir maksimum numune ¢ozeltisinin hacmi: 500 mL.
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Yo6ntemin kesinligi 25 mL hacminde ve 0,32 mg L™ derisimdeki Au(IIl) ¢ozeltisinin
5 kez zenginlestirilmesi ile g¢aligildi. Yiizde geri kazanim ve yiizde bagil standart

sapma degerleri sirasiyla 101 ve 1 olarak bulundu.

Caligilabilen maksimum numune hacmi olan 500 mL, eliient hacmi olan 5 mL’ye
boéliinerek zenginlestirme faktorii 100 bulundu. Kolondaki BAPA-SG’nin 50 kez ard
arda Au(Ill) geri kazanimi i¢in kullanilabildigi goriilmiistiir ki bu bulgu BAPA-

SG’nin oldukga kararli oldugunu gostermektedir.

Kor ¢ozeltinin Ol¢lim sonuglarinin (n=10) standart sapmasinin 3 katina (3c) gore
hesaplanan Au(IIl) iyonlarinin enstriimantal gézlenebilme sinir1 olan LOD degeri
19,5 ng L' olarak bulundu. Yine kor ¢ozeltinin Sl¢iim sonuglarinin (n=10) standart
sapmasinin 10 katina (10c) gore hesaplanan Au(IIl) iyonlarinin tayin sinir1 olan LOQ
degeri de 65,1 ug L' olarak bulundu. Analitik gozlenebilme smirt ise LOD’nin

zenginlestirme faktoriine boliinmesiyle 0,195 pg L™ olarak hesaplandi.

5.2.6. Matriks iyonlarinin Au(IIl) geri kazanimina etkisi

Matriks etkisi degerli metallerin tayin edilmesinde etkili bir faktordiir. Bu ¢alismada
bazi Oonemli matriks iyonlarinin Au(Ill) geri kazanimi iizerine etkisi incelendi.

Sonuglar Tablo 5.15.”de verildi.

Sonuglardan hem alkali metal iyonlariin hem de agir metal iyonlarinin Au(III)
iyonlarinin geri kazanimini ¢alisilan konsantrasyonlarinda etkilemedigi ve uygulanan
zenginlestirme prosediiriinde incelenen matriks iyonlarinin belirtilen derisimlerinde

kantitatif geri kazanim sonuglari elde edildigi anlagilmaktadir.
5.2.7. Au (IIT) iyonlarinin bazi agir metallerden ayrilmasi
Au(Ill) iyonlarinin agir metallerden ayrilmasi da incelenmesi i¢in 25 mL hacminde

0,32 mg L' derisiminde Au(IIl) iyonu i¢eren ¢ozeltinin i¢ine pH’s1 2,0 ve derisimleri

100 mg L™ olacak sekilde Cu(II), Ni(II), Zn(Il),Cd(II) ve Fe(III) iyonlar: ilave edildi.
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Tablo 5.15. Matriks iyonlarinin Au(IIl) geri kazanimina etkisi

Matriks Iyonu Bilesigi Konsantrasyon (mg LY Geri Kazanim (%R)
Na' NaNO; 1000 102 £2
K" KNO; 1000 99 + 1
Ca™ CaCl, 1000 99 +2
Mg* MgCl, 1000 100 + 1
Cr NaCl 20000 102+ 1
Cu* Cu(NO;), 100 100+ 1
NiZ* Ni(NO3), 100 100 + 1
Zn*" Zn(NO3), 100 100 + 1
cd* Cd(NO;), 100 99 +2
Fe** Fe(NO;); 100 100 +2

BAPA-SG dolgulu kolondan 5 mL dk™ akis hiziyla gegirilerek, 0,1 M HCI i¢indeki
%1’lik tiyoiire ¢oOzeltisinin 5 mL’si ile eliie edildi. Elde edilen sonuglar Tablo

5.16.’da verildi.

Tablo 5.16. Eluattaki metal derisimleri ve Au(IIl) geri kazanimi

Metal Numunedeki derisimi Eliiattaki derisimi
Iyonu (mg/L) (mg/L)
Au(1II) 0,32 1,60 + 0,01
Cu(II) 100 0,92 + 0,06
Ni(IT) 100 0,95 + 0,04
Zn(II) 100 0,80 + 0,05
Cd(11) 100 0,85 + 0,05

Fe(III) 100 6,10 £ 0,40
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Sonuglar incelendiginde 100 mg L™ derisimde Cu(II), Ni(II), Zn(II), Cd(II) ve Fe(III)
iyonlarint igeren numune ¢ozeltisinden Au(IIl) iyonlarmin geri kazanimi %100
olarak bulunmustur. Elde edilen Au(Ill) bakimindan zengin ¢ozeltide Cu(II), Ni(Il),
Zn(Il), Cd(I) iyonlarmin derisimi 100 mg L"’den 1 mg L'nin altna indigi
goriilmektedir.  Yalmzca Fe(IIl) derisimi eliiat ¢ozeltilerinde 6,10 mg L
bulunmustur. Bu sonuglar Au(Ill) iyonlarinin diger temel metallerden gelistirilen bu
yontemin kullanilmasiyla ayrilabilecegini ortaya koymaktadir. Neticede BAPA-SG

dolgulu kolon ile Au(III) iyonlarinin se¢imli olarak geri kazanildigi sdylenebilir.



BOLUM 6. SONUCLAR

Bu calismada bis(3-aminoporpil)amin bagh silika jel ile Au(IIl) iyonlarinin kati faz

ekstraksiyonu i¢in adsorban olarak kullanilip kullanilamayacag: arastirilmistir.

Bis(3-aminoporpil)amin bagli silika jelin adsorpsiyon kapasitesinin bulunabilmesi
icin kesikli adsorpsiyon deneyleri yapilmis ve Au (III) adsorpsiyonu i¢in optimum
sartlar tespit edilmistir. BAPA-SG ile Au(Ill) iyonlarinin adsorpsiyonu pH 3,0 ve
tizerinde en yiiksektir. pH 2,0’nin {lizerindeki degerlerde Au(IIl) iyonlar ile birlikte
ayni zamanda diger temel metal iyonlar1 da BAPA-SG {izerinde adsorbe olacagi igin,
adsorpsiyonun en yiiksek oldugu en asidik pH olan 3,0 optimum olarak se¢ilmistir.
pH 2,0 de de Au(IIl) adsorpsiyonu oldugundan ve bu pH degeri de diger metallerin
adsorpsiyonunu elimine etmek i¢in uygun oldugundan Au(IIl) adsorpsiyonu pH

2,0’de de incelenmistir.

Au(IIl) iyonlart 0,01 M’dan fazla kloriir iceren ¢ozeltilerde; pH 4,0’lin altindaki
cozeltilerde Au(Cl)4 formunda bulunmaktadir. pH 4,0’{in tlizerindeki ¢ozeltilerde ise
Au(IIT) iyonu kloriir-hidroksit kompleksleri olusmaya baslamaktadir. Asidik ortamda
aynt zamanda bis(3-aminoporpil)amin bagh silika jelin yapisindaki azot atomlari
protonlanarak + yiik kazanmaktadirlar. Boylece Au(Cl)s iyonlar1 pozitif yiikli azot
atomuyla iyonik etkilesimle adsorplanabilir. Diger taraftan azot atomlari iizerindeki
elektron ciftinin paylasimiyla selat olusumu ile de adsorpsiyonun meydana

gelebilecegi soylenebilir (Aydin ve ark., 2008).

Kloriir derisiminin 0,1 M’dan 1,0 M’a arttirilmasiyla Au(Ill) adsorpsiyonunun
azaldig1 goriilmiistiir. Bundan dolayr optimum kloriir derisiminin 0,1 M olmasina

karar verilmistir.
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Au(IIl) adsorpsiyonunun temas siiresinin artistyla 240 dakikaya kadar arttigi, bu
andan sonra da adsorpsiyonda bir degisiklik olmadigi goriilmiistiir. Adsorpsiyon

sisteminin dengeye gelme siiresi 240 dakika olarak tespit edilmistir.

Au(III) iyonlarinin adsorpsiyon kinetigi incelenmis, pseudo ikinci derece esitligi ile
hesaplanan q. degerleri, pseudo birinci derece esitligiyle hesaplananlara gore
deneysel q. degerine daha yakin bulunmustur. Bu sebeple BAPA-SG ile Au(IIl)
adsorpsiyonunun pseudo ikinci derece kinetik modelle uyumlu oldugu sonucuna

varilmstir.

Au(Ill) iyonlarmin izotermleri de incelenerek, Langmuir izoterminin korelasyon
katsayisinin daha yiiksek ve 1’e daha yakin oldugu goriilmiis, BAPA-SG ile Au(III)
adsorpsiyonunun en iyi Langmuir izotermi ile agiklanabildigi sonucuna varilmistir.
Au(Ill) iyonlar1 i¢in BAPA-SG’nin tek tabaka adsorpsiyon kapasitesi Langmuir
izoterminden faydalanilarak pH 2,0°de 52,4 mg g, pH 3,0’de 107,5 mg g olarak

hesaplanmustir.

BAPA-SG’nin  Au(Ill) adsorpsiyon kapasitesini literatiirdeki verilen diger
adsorbanlarin kapasiteleriyle karsilastirmak amaciyla, gesitli adsorbanlarin Au(III)

adsorpsiyon kapasiteleri ve optimum pH degerleri Tablo 6.1.’de verilmistir.

Au(Ill) iyonlarinin kolon kati faz ekstraksiyon yontemi ile geri kazanimi i¢in de
optimum sartlar tespit edilmistir. Asidik durumu pH 2,0 olan 500 mL hacme sahip
numune ¢ozeltisi, 5 mL dk™ akis hiziyla kolondan gecirildikten sonra 5 mL 0,1 M
HCI icinde % 1’lik tiyoiire ¢ozeltisi ile siyirma yapilarak, numunedeki Au(III)

iyonlar1 kantitatif olarak geri kazanilmistir.

Matriks iyonlarinin geri kazanima etkisi de incelenmis, ¢esitli anyon ve katyonlarin

varliginda kantitatif geri kazanimlarin elde edilebildigi goriilmistiir.



Tablo 6.1. BAPA-SG’nin adsorpsiyon kapasitesinin literatiirdeki cesitli adsorbanlar ile karsilastirilmast

Optimum Kapasite
Adsorban pH (mg g Kaynak
3-(3-(metoksikarbonil)benziliden)hidrazinil 2 177,94 (Awual ve ark.,
benzoik asit imobilize edilmis silika jel 2013)
Kitosan-%5 grafen oksit kompozit 3-5 1076,649  (Liu ve ark.,
malzemesi 2012)
Manyetik nano materyal olan tiyol grubu 5 84,75 (Zhang ve ark.,
bagl Fe;0,@SiO, 2013)
I-lisin ile modifiye edilmis ¢apraz bagh 2 70,34 (Fujiwara ve ark.,
kitosan reginesi 2007)
Seliiloz asetat fiberleri 2 M HCI 110 (Yang ve ark.,
2014)
N,N’-bis(2-hidroksibenziliden)- (Shamspur ve
2,2’ (aminofeniltiyo) etan grubu ile modifiye 2,5-7 75 ark., 2009)
edilmis ¢cok duvarli karbon nanotiip
Formaldehitle capraz baglanmis Trabzon Yiiksek (Fan ve ark.,
hurmasi tanin reginesi asidik sart 506,6 2014)
Pentaetilenhekzamin-triazin polimeri 1-5 1086 (Can ve ark.,
2016)
Dietilentriaminmetilenfosfonik asit ile 1,5-4 357,14 (Liu ve ark.,
modifiye edilmis silika jel 2013)
Ditizon imobilize edilmis aktif karbon 1-8 72,01 (Marwani ve ark.,
2012)
Lewatid TP 214 0,51 100,1 (Morecali ve ark.,
2014)
Tiyol grubu ile fonksiyonellestirilmis mezo 2,5 752,40 (Zheng ve ark.,
gozenekli silika 2012)
Poliamido amin bagli silika jel 3-6 435,3 (Qu ve ark., 2014)
N-aminoguanidin ile modifiye edilmis 0,1-2,0 M 1753,0 (Gurung ve ark.,
Trabzon hurmasi tanini HCI 2013)
MCM 41 2-4 285 (Ebrahimzahed ve
MCM 48 3ved 290 ark., 2011)
CMK-3/S 3 1615,1 (Zalupski ve ark.,
CMK-3 3 1024,2 2014)
Bis(3-aminopropil)amin bagli silika jel 2 524 Bu ¢alisma
3 107,5
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BAPA-SG kullanilarak yapilan kolon kati faz ekstraksiyon yonteminde
zenginlestirme faktorii 100 olarak hesaplanmistir. Bu caligmada gelistirilen kolon
kat1 faz ekstraksiyon yontemi kullanilarak, FAAS ile Au(Ill) iyonlar1 igin

gdzlenebilme simir1 0,195 pg L olarak bulunmustur.

Sonug olarak, Au (II) kat1 faz ekstraksiyonu i¢in bis(3-aminoporpil)amin bagl silika

jel kullanimina dayali yeni bir metod gelistirilmistir.
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