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ABSTRACT
M. Sc Thesis

THE EFFECTIVETY OF HUMIC ACIDS WHICH ARE EXTRACTED
FROM LOW QUALITY LIGNITES

Yusuf BRAVO
Selcuk University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Environmental Engineering
Stipervisor: Asst. Prof. Giilnare Ahmetli

2006, 40 Pages

Jury: Prof. Dr. Kemal GUR
Asst. Prof. Esra TARLAN
Asst. Prof. Gililnare Ahmetli

Wastewaters of various industries include high amounts of heavy metals and cheap and easy
treatment methods are needed. In this study, humic acids which are extracted from low quality
lignites of Beysehir and Ermenek regions are synthesised and these are used as adsorbents for
Pb(Il)’s removal. In the experiments made under room-temperature, the change of Pb(II)
adsorption according to both pH, time and concentration are researched and adsorption
isotherms are formed. Under neutral condition humic acid of Beysehir (BHA) reached 19-25
mg/g Pb(Il) adsorption capacity and under acidic condition BHA reached 51 mg/g Pb(II)
adsorption capacity. For humic acid of Ermenek (EHA) under neutral condition it reached 11
mg/g Pb(II) adsorption capacity. Under acidic condition EHA’s Pb(II) adsorption capacity
was 32-58 mg/g. Activated carbon couldn’t perform a satisfier adsorption under both two
conditions. Under neutral condition success comparison is as: BHA>EHA>AK. Under acidic
condition success comparison is as: EHA>BHA>AK. Comparing of acidic and neutral
conditions, it can be said that low pH values namely acidic condition give more successful
results. Acidic condition performed an efficiency of 50 percent with minimum 60 minutes of
waiting time. It is determined that under whole conditions the adsorption of Pb(II) matches to
Freundlich isotherm. In the end of the study, the suggested removal application can be made

under acidic condition with 60 minutes of waiting time and with EHA.

Key Words: Lignite, humic acid, activated carbon, Pb(II), adsorption, isotherm
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OZET
Yiksek Lisans Tezi

DUSUK KALITELI LINYITLERDEN ELDE EDiLEN
HUMIK ASITLERIN Pb(II) GIDERIMINDEKI ETKINLIGi

Yusuf BRAVO
Selguk Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii
(Cevre Miihendisligi Anabilim Dali
Danisman:Yrd. Dog. Dr. Giilnare Ahmetli
2006, 40 Sayfa
Jiiri:Prof.Dr. Kemal GUR
Yrd. Dog. Dr. Esra TARLAN
Yrd. Dog. Dr. Giilnare AHMETLI

Cesitli endiistrilerden kaynaklanan atiksular yiiksek miktarlarda agir metal icermektedirler ve
aritimlarinda kolay ve ucuz yontemlere ihtiya¢ duyulmaktadir. Bu ¢aligmada Beysehir ve
Ermenek ilgelerinde bulunan diisiik kaliteli linyitlerden elde edilen hiimik asitler sentezlenmis
bunlar ile aktif karbon, Pb(Il) gideriminde adsorban olarak kullanilmistir. Oda sicakliginda
gerceklestirilen deneylerde Pb(II) adsorpsiyonunun; pH’a, zamana ve konsantrasyona bagl
olarak aragtirilmig ve adsorpsiyon izotermleri ¢ikarilmistir. Beysehir hiimik asiti (BHA) ndtral
ortamda 19-25 mg/g, asidik ortamda ise 51 mg/g Pb(Il) adsorplama kapasitesine sahipken,
Ermenek hiimik asiti (EHA) nétral ortamdall mg/g, asidik ortamda ise 32-58 mg/g Pb(II)
adsorplama kapasitesine  sahiptir. Aktif karbon (AK) her iki ortamda da basarili bir
adsorpsiyon gergeklestirememistir. Basar1 kiyaslamasi nétral kosullarda BHA> EHA>AK
seklindeyken asidik kosullarda EHA>BHA>AK seklindedir. Asidik ve ndtral ortam
kiyaslamasinda asidik kosullarin yani diisik pH’in daha basarili sonuglar verdigi
sOylenebilmektedir. Asidik kosulda, minimum 60 dk. Bekleme siiresinde %50 kadar verim
elde edilebilmektedir. Biitiin kosullarda Pb(II) adsorpsiyonunun Freundlich izotermine
uydugu belirlenmistir. Calisma sonunda Pb(II) adsorpsiyonu i¢in Onerilen giderim
uygulamasinin asidik kosullarda, minimum 60 dk. Bekleme stiresinde EHA ile yapilabilecegi

Onerilebilmektedir.

Anahtar Kelimeler: Linyit, hiimik asit, aktif karbon, Pb(II), adsorpsiyon, izoterm



1. GIRIS

Mikroorganizma ve bitkilerden elde edilen bir¢ok biyopolimerin metalleri
baglamada giiclii olduklar1 bilinmektedir. Hiimik maddeler dogada su ve toprakta
genis Olglide bulunmaktadir. Bu maddeler; bozulmus karasal friinlerin, su
canlilarinin ve fitoplanktonlarin hiicresel metabolizmalarinin yogunlastirilmasi ile
elde edilmektedir.

Hiimik maddeler genelde ii¢ boliime ayrilmaktadir, hiimik asit (HA), fulvik
asit ve hiimin. Himik asitler pH’s1 yiiksek alkali ¢ozeltilerde sicaklikla
¢oziilebilirken, fulvik asit hem asidik hem de bazik ¢6zeltide ¢oziilebilmekte, hiimin
ise tiim pH degerlerinde suda ¢oziinmemektedir. Her {i¢iinlin de bircok agir metal
iyonu ile yiiksek kompleks olusturalme yetenegi vardir. Buna ragmen hiimik
maddelerin adsorbent olarak kullanilabilmesinin az sayida pratik uygulamalar
vardir.

Canli biinyesine girdigi zaman ona zararli olan metallere toksik metaller
denir. Toksik metaller canli biinyesine havadan, sudan ve Ozellikle de alinan
besinlerden girer. Toksik metaller zamanimizda en tehlikeli ¢evre kirleticilerdir. En
yaygin olanlar1 civa ve kursundur. Metalik kirlenmelerin ¢ogu sularda toplanir.
Sularda toplanma ¢6ziinme seklinde olabilecegi gibi, ¢oziinmeden sularin dibinde
toplanma seklinde de olabilir. Bu sekilde bir kirlenme sehir endiistriyel ve zirai
atiklarinda ileri geldigi gibi herhangi bir yolla atmosfere verilen metalik
maddelerden de olabilir. Amerikan Saglik Teskilatinin sularda kabul ettigi
maksimum kursun konsantrasyonu 0,05 mg/L’dir. Sertligi yliksek dogal sularda
kursun karbonat ve siilfat iyonlar: ile reaksiyona girerek suda ¢oziinmeyen kursun
karbonat ve kursun siilfat verir (Glindiiz, 1994).

Bu bilgilerden hareketle ¢calismanin amaci; linyit ve benzeri dogal iiriinlerin
yapisinda bulunan hiimik asidin, Konya bdlgesinde yer alan Beysehir ve Ermenek
diisiik kaliteli linyitlerinden, laboratuar sartlarinda sentezlenmesi, bu {iriiniin
endiistriyel atiksularda bulunabilecek agir metallerden biri olan Pb(II) iyonunun

giderilmesindeki etkinliginin incelenmesidir.



2. HUMiIiK MADDELER

Hiimik maddeler; bitki ve hayvan kalintilarinin ayrismasiyla meydana gelen,
fakat proteinler, polisakkaritler ve poliniikleotitler gibi bilesiklere doniismeyen
organik maddeleri kapsar. Biitiin topraklarda, sedimentlerde ve sularda bulunan
hiimik maddeler, olduk¢a genis bir alana yayilmistir. Bu maddelerin, biyolojik
materyallerin ayrigmasiyla olustuklar1 bilinmesine ragmen, onlart meydana getiren

kesin biyokimyasal ve kimyasal etaplar aydinlatilamamistir (Meng, 1998).

Hiimik asitler biyolojik materyallerin bozunmasiyla olusan biyopolimerlerdir
ve linyitlerin alkalilerle ekstraksiyonundan elde edilen ¢6zeltinin asitlendirilmesi ile
siyah yumaklar halinde elde edilirler (Kara, 1989; Seki ve Suzuki, 1995; Orfe,
1999).

Alman  kimyact Kari Franz  Achard (1753-1821) tarafindan
kesfedilmelerinden kisa bir siire sonra, hiimik asitlerin zirai olarak kullanilabilen
topraklar i¢in temel bir bilesen oldugunun farkina varilmistir. Bugiine kadar hiimik
asitler, oncelikli olarak toprak biliminin bilimsel problemleriyle ilgili incelemelerin
konusu olarak kalmistir. Hiimik asillerin 6zellikleriyle ilgili bilgilerin ¢okluguna
karsin, diger maddeler ile girdigi kimyasal reaksiyonlar1 aciklamak i¢in gerekli
fiziksel ve kimyasal 6zelliklerine dair bilgi diizeyi hala yetersizdir. Son yillarda
hiimik asitler, ¢evre ile ilgili arastirmalarin konusu olmaktadir. Bunun sebebi;
hiimik asitlerin yaygin olarak bulunmasi ve kimyasal reaktifliliginin bir sonucu
olarak agir metallerin tasinmasinda 6nemli bir rol almasidir (Heise, 1999). Hiimik
maddeler su ve toprakta genis capta yayilmis bir durumdadir. Bu maddelerin, suda
ve karada yasayan bitkilerin ve fitoplanktonlarin dis metabolizmalarinin bozuk
tirlinlerinin rastgele birlesmesiyle olustugu diisiiniilmektedir (Seki ve Suzuki,
1995). Agir metal iyonlariyla kompleks olusturabilen hiimik maddeler; dogal
olarak olusan, biyojenik ve heterojen organik maddelerdir (Schnitzer ve Khan,

1972).

Hiimik maddelerin c¢evresel kirleticiler lizerine etkileri, maddelerin
fizikokimyasal reaksiyonlarin1 (tutulma, koagiilasyon, asit-baz etkilesimleri ve
komplekslesme reaksiyonlar1 gibi) ve kimyasal degisimlerini (yiikseltgenme,

indirgenme, hidroliz ve fotokimyasal reaksiyonlar gibi) icerir (Hutchinson ve ark.,



1957). Sulu sistemlerde organik veya inorganik kirleticilerin hiimik maddelere
baglanmasi, kirleticilerin  hareketliligini ve biyolojik  kullanilabilirligini
degistirebilir (Foissy ve ark., 1983). Bir¢cok durumda, hiimik maddeler ile birlesmis
toksik metaller diisiik bir kullanima ve daha diislik bir toksik etkiye sahiptir. Su
1slah1 kavgasi baglaminda hiimik maddeler ile metal iyonlar1 arasindaki
etkilesme hiimik asitlerin uzaklastirilmasini, kirlenmis sudan toksik agir metal
iyonlarimin uzaklastirilmasini, hiimik maddeler ile dezenfektanlar arasindaki
reaksiyonun hizin1 ve bu reaksiyonun iiriinlerini potansiyel olarak etkileyebilir. Bu
da atik su icin alternatif bir islem sunmaktadir. Kimyacilar ve biyokimyacilar
tarafindan gelistirilen neredeyse tiim ayirma teknikleri hiimik maddelere
uygulanmistir. Ayirma amacgli bu girisimlerin ¢ogu numunenin heterojenlik
derecesini azaltabilmisse de saf hiimik madde olarak tanimlanabilecek bir materyal

elde edilememistir (Heise, 1999).

Hiimik asitler, biyosferdeki degisimlerden siirekli olarak etkilenir. Iyon
siddetinde veya pH degerindeki kiiciik degisimler, ester ve hidrojen baglarinin
kirilmas: gibi yapisal modifikasyonlara neden olabilir. Bu tiir kiiciik dogal
degisimler, hiimik asitlerin kismen ayrigmasina sebebiyet verebilir. Bu nedenle;
dogal ortamlardan izole edilen hiimik asitler ile kendi dogal ortamlarindaki hiimik

asitler asla ayn1 olmaz (Heise, 1999).
2.1. Hiimik Asitlerin Yapisi

Sulu ortamda genis bir sekilde dagilmis olan hiimik asitler, farkli sartlarda
fulvik asidin ve hiiminin 6zelliklerini sergiler. Metal iyonlarinin hiimik maddeler
tizerindeki koordinasyon mekanizmasini daha iyi anlayabilmek amaciyla
yapilan kapsamli ¢aligmalar, bu maddelerin yapisi ve fonksiyonel gruplar
tizerinde odaklanmistir (Heise, 1999). Hiimik asitlerin genel yapis1t Sekil 2.1°de

gosterilmektedir.



Sekil 2.1. Hiimik Asitin Yapisi (Komissarov and Loginov, 1993)

Reaktivitelerinden dolay1r hiimik maddelerin su ve toprak lizerine onemli
etkileri bulunmaktadir. Bu nedenle; hiimik asitlerin yapilar1 hakkinda daha dogru
bilgiler elde etmek son derece 6nemlidir. Ayrica hiimik asitlerin polifonksiyonel
yapida olmasit ve tekrarlanan yapi birimlerinin olmamasi, proteinler ve
karbonhidratlar gibi biyomolekiillerin tayin edildigi bir¢ok yaygin fraksiyonlama ve
yap1 karakterizasyon tekniklerinin kullamsliligini azaltmaktadir. Bu nedenle; hiimik
asitlerin yapisal karakterizasyonu i¢in yeni analitik yaklagimlar gelistirilmelidir. Kuru

kiilsiiz hiimik asitlerin ortalama element analizleri s0yledir (Meng, 1998):
%C %H %N %Sorg %Oorg

61,8 4,4 0,6 0,3 32,8



2.2. Hiimik Asitlerin Metal Iyonlariyla Etkilesimi

Hiimik maddelerin, sudaki gec¢is metallerini de kapsayacak sekilde

metal iyonlarina kars1 bir selatlastirma araci olarak davrandigi bilinmektedir

Sulu ¢6zelti ortaminda metal iyonlarni tutabilmeleri, tutulan iyonlarin diisiik
pH'larda birakilabilmesi, hem degerli metallerin geri kazanimi, hem de rejenere

edilebilme 6zellikleri hiimik asitleri onemli kilmaktadir (Seki ve Suzuki, 1995).

Hiimik asitlerin temel uygulamalarindan biri, seyreltik c¢ozeltilerden
kadmiyum ve kursunun geri alinmasidir. Agir metallerle oldukga iyi kompleks
yapabilme 6zelligine sahip olan hiimik asitler sulu ortamlarda ¢dziindiiklerinden,
belli islemlerle ¢oziinmez bir hale getirilmesinin ¢ok gerekli oldugu {izerine
tartismalar yapilmistir.Yapilan analizler sonucunda; hiimik asit iizerinde iki tip
asidik grup bulundugu ve ¢oziiniirsiizlestirme isleminin asidik gruplarin metalle
olan komplekslesme sabitini hemen hemen hi¢ etkilemedigi belirtilmistir (Seki ve
Suzuki, 1995). Hiimik asitlerin, aromatik karboksil gruplar1 ve fenolik hidroksil
gruplart gibi asidik gruplarin kondenzasyonu ile c¢oOziiniirsiizlestirilebilecegi

bildirilmistir (Seki ve Suzuki, 1995).

Hiimik maddelerin karmasik yapilara ve farkli tarzlardaki metal tutulmalarina
karsin bu maddeler, eser miktardaki metal-hiimik madde reaksiyonuyla ilgili dogru
bir kavramsal bilginin elde edilmesine bagli olarak ekotoksikolojinin gelismesine,
dogal sulu ortamlarda eser miktarlardaki metallerin hareketliligine ve yenilenmesine

yardim edebilir (Meng, 1998).



3. ADSORPSIYON

Adsorpsiyon, bir maddenin yiizeye tutulmasi olayidir. Bir bagka ifadeyle
adsorpsiyon; karigsmayan iki faz etkilestirildiginde ara ylizeyde tiirlerden birisinin bir
fazdaki derisimi artarken diger fazdaki derisiminin azalmasi olarak
tanimlanmaktadir. Adsorpsiyon olayinda yiizeye tutturulan maddeye “adsorplanan”,
tutan yiizeye ise “adsorplayici” ad1 verilir.

Adsorpsiyon prosesleri genis bir dneme sahiptir.Kat1 ylizeyine adsorpsiyon,
heterojen katalizorlerle degisik saflastirma yontemleri ve yaglamada Onem
kazanmaktadir. Degisik ara yiizeylerde olan adsorpsiyonlar Tablo 3.1°de
goriilmektedir (Aydin ve Atlan, 1983).

Tablo 3.1. Degisik Ara Yiizeylerde Meydana Gelen Adsorpsiyon Tiirleri
(Aydin ve Atlan, 1983).

Araylizey Arayiizeyde Olusan Onemli Olaylar
Gaz adsorpsiyonu, siirtiinme, siiblimlesme, katilarda
cekme dayanikliligi, toz, duman, katilarin kat1 ve
Kati-gaz
gaz vermek ilizere parcalanmasi, katilarla gazlarin
kimyasal reaksiyonu, kataliz
Cozlinmiislerin adsorpsiyonu, elektrot islemleri,
katilarin  sivilarda ¢6ziinme hizlari, Ilehimleme,
Kati-sivi o _ _
isitilabilirlik, suya karst koruma, minerallerin
ylizdiiriilmesi, kataliz, kati soller
Adhezyon ve kohezyon, siirtiinme, alasimlarin
Kati-kat1 . _ ' '
direnci, katilar arasindaki reaksiyonlar
Sivi-gaz Buharlagsma, damitma, yiizey gerilimi, kopiik, sis
S1vi-s1v1 Emiilsiyonlar




3.1. Adsorpsiyon Tiirleri

Adsorplayan madde yiizeyi ile adsorplanan kimyasal arasindaki ¢ekim

kuvvetlerine bagl olarak {i¢ tiir adsorpsiyon islemi tanimlanmaktadir.

(i) Fiziksel Adsorpsiyon: Eger adsorpsiyon bir yiizeydeki dengelenmemis Van Der
Waals kuvvetleri yardimi ile gergeklesiyorsa, buna fiziksel adsorpsiyon denir. Bu
adsorpsiyon tiirii, kat1 yiizey ile adsorplanan madde molekiilleri arasindaki ¢ekim
kuvvetleri ile gerceklesir. Cok yaygin olan bu adsorpsiyon tiirlinde, hemen hemen
biitiin katilar adsorplayici olabildikleri gibi, tim sivi ve gazlar da adsorplanan
olabilirler. Fiziksel adsorpsiyonda, adsorbant katinin kristal orgiisii icine girmez ve
¢cozlinmez fakat kat1 yiizeyi tamamen kaplar. Diislik sicaklik araliginda olusabildigi
gibi ¢cok tabakali ve rejenerasyonu kolay bir adsorpsiyon tiiriidiir. Bu tip adsorpsiyon
termodinamik anlamda tersinirdir. Diigiik adsorpsiyon 1sis1 ile karakterize edilir ve
adsorpsiyonun derecesi yiikseldik¢ce azalir (Sengiil ve Kiiciikgiil 1997, Gocghan
1998, Cubukgu 1998).

(ii) Kimyasal Adsorpsiyon: Kimyasal adsorpsiyonda kat1 ve adsorplanacak ¢oziinen
arasinda kimyasal bir reaksiyon olusur. Bu adsorpsiyon tiirlinde bazi katilar
adsorplayici, bazi sivi ve gazlarda adsorplanan olabilmektedir. Adsorpsiyon yiiksek
sicaklik gerektirir ve termodinamik anlamda tersinir degildir. Ayrica rejenerasyonu
da olduk¢a zordur. Cevre Miihendisliginde kimyasal adsorpsiyon ¢ok az
kullanilirken fiziksel adsorpsiyon oldukca yaygin sekilde kullanilmaktadir (Sengiil
ve Kiictikgiil 1997, Goghan 1998, Cubukcu 1998).

(iii)[yonik Adsorpsiyon: lIyonik adsorpsiyon, elektrostatik c¢ekim kuvvetlerinin
etkisiyle, ylizeydeki yiiklii bolgelere iyonik oOzelliklere sahip adsorbantlarin
tutunmasi olarak tanimlanabilir. Burada adsorplanan ve adsorplayanin iyonik giicleri
ve molekiiler biiylikleri dnemlidir. Ciinkii adsorpsiyon bu degerlere goére sec¢imli
olarak olusur. Iyonlar es yiiklii ise daha kiiciik olan tercihli olarak yiizeye tutunur.
Iyon degisimi, katilar ve elektrolit ¢dzelti arasindaki iyonlarmn tersinir degisimidir

(Goghan 1998, Cubukgu 1998).



Fiziksel, kimyasal ve iyonik adsorpsiyon arasinda kesin bir ayrim yapilamaz,

icli ayn1 anda veya ard arda goriilebilirler.

3.2. Adsorpsiyonu Etkileyen Faktorler

Adsorpsiyon igleminin verimini etkileyen temel faktorler adsorban maddenin
fiziksel ve kimyasal Ozellikleri, adsorplanan maddenin fiziksel ve kimyasal
Ozellikleri ve adsorpsiyonun gergeklestigi ortamun karakteristigidir. Asagida
adsorpsiyonu etkileyen bazi temel faktorler kisaca 6zetlenmistir.

(i) pH: Adsorpsiyonu etkileyen en 6nemli paramatrelerden biridir. Hidonyum
ve Hidroksil 1iyonlar1 kuvvetle adsorbe olduklarindan, diger iyonlarin
adsorpsiyonunda c¢ozelti pH’1 etkilidir. Ayrica asidik veya bazik bilesiklerin
iyonizasyon derecesi de adsorpsiyonu etkiler.

(ii) Sicaklik: Adsorpsiyon islemi genellikle 1s1 veren bir tepkime big¢iminde
gerceklesir. Bu nedenle azalan sicaklik ile adsorpsiyon biiytikliigii artar. Ac¢iga ¢ikan
isinin  genellikle fiziksel adsorpsiyonda yogusma ve kristalizasyon 1silart
mertebesinde, kimyasal adsorpsiyonda ise kimyasal reaksiyon 1sis1 mertebesinde
oldugu bilinmektedir.

(iii)  Yiizey Alami: Adsorpsiyon bir yiizey islemi oldugundan, adsorpsiyon
biiytlikliigii spesifik yiizey alani ile orantilidir. Adsorplayicinin partikiil boyutunun
kiictik, ylizey alanmnin genis ve gozenekli yapida olmasi adsorpsiyonu artirir

(Géchan 1998).

3.3. Adsorpsiyonun Cevre Amach Kullanimi

Hizli kentlesmenin olumsuz bir sonucu olan su kirliligi, suyun dogal
cevrimine disardan yapilan etkiler sonucu ortaya c¢ikmaktadir. Su kirliligi, su
kaynaklariin, suyun kalitesini diisiirerek kullanimini bozacak diizeyde organik,
inorganik, biyolojik ve radyoaktif kirleticiler igermesi olarak tanimlanmaktadir.
Cevre bakimindan kirlilige neden olan en 6nemli etmenler; radyoaktivite, agir metal
iyonlar1 ve toksik organik bilesiklerdir. Radyoaktif kirlilik, atmosferdeki radyoaktif
maddelerin yagislarla yeryliziine inerek yilizey sularina karigmasi veya niikleer
deney veya kaza sizintilar1 sonucu ortaya ¢ikan bir kirliliktir. Organik ve agir metal

kirliligi ise, endiistride sogutma ve yogunlasma sulari, kimya endiistrisi atik sulari,



petrol endiistrisi atik sulari, seliiloz ve kagit endiistrisi atik sulari, tekstil endiistrisi

atik sular1 ve tarimsal isletme atik sular ile ortaya ¢ikmaktadir (Altug, 1990).
Kati-s1vi adsorpsiyonu i¢gme suyu ve atiksu aritiminda 6nemli rol oynar.

Adsorpsiyon prosesi su ve atiksu aritiminda asagidaki amaclarla kullanilmaktadir.

o Istenemeyen tat ve kokunun uzaklastirilmas,

o Insektisid, bakterisid ve bunun gibi pestisitler biyolojik aritilmadan tesisten
cikarlar. Bu gibi maddelerin alic1 sulara gitmemesi i¢in ii¢linciil aritma

olarak adsorpsiyon islemi,

. Kiiciik miktarda toksik bilesiklerin (fenol vb.) sudan uzaklastirilmasi,

. Deterjan kalintilarinin sudan uzaklastirilmasi,

o Endiistriyel atiklarda bulunan kalici organik maddelerin ve rengin
giderilmesi,

o Nitro ve kloro bilesikleri gibi 6zel organik maddelerin uzaklastirilmast,

o TOK ve klor ihtiyacinin azaltilmasi,

. Deklorinizasyon (klor giderme) amaci ile kullanilir (Sengiil ve Kiiciikgiil,
1997).

3.4. Adsorban Maddeler

Metaller ve plastikler de dahil olmak iizere bir kristal yapiya sahip olsun
olmasin tiim katilar az yada ¢ok adsorplama giicline sahiptirler. Adsorplama giicii
yiiksek olan bazi dogal katilar: komiirler, killer, zeolitler ve cesitli metal filizleri,
yapay katillar aktif komiirler, molekiiler elekler, silika jeller, metal oksitleri,
katalizorler ve bazi 6zel seramikler seklinde siralanabilir. Ayrica ucuz ve dogada bol
miktarda bulunmasi sebebi ile, odun atiklari, ucucu kil, zirai atiklar, algler,
mantarlar, kiifler gibi adsorbanlar kullanilarak kirlilik gidermeye yonelik caligmalar
yapilmaktadir.

Adsorplama giicii yliksek olan katilar, deniz siingerlerini andiran bir yapiya
sahiptir. Katilarin i¢inde ve goriiniin yiizeyinde bulunan bosluk, oyuk, kanal ve
catlaklara genel olarak gozenek adi verilir. Dogadaki gozeneklerin boyutu bir
magara ile bir atom biiyiikliigli arasinda degismektedir. Genisligi 2 nm.’den kii¢iik
olanlara mikrogozenek, 2nm.-50nm arasinda olanlara mezogdzenek, 50 nm.’den

biiylik olanlara makro goézenek adi verilmistir. Katinin bir graminda bulunan
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gozeneklerin toplam hacmine 6zgiil gdzenek hacmi, bu gozeneklerin sahip oldugu
duvarlarin toplam yiizeyine ise 0zgiil ylizey alan1 denir. Gozenekler kiiciildiikge
duvar sayis1 artacagindan 6zgiil yiizey alan1 da aratacaktir. Baska bir deyisle 6zgiil
ylizey alanmin biytikligli 06zgil gozenek hacminin biiytlikliglinden ¢ok,
gozeneklerin  buytikligiine baghdir.  Gozeneklerin  biiyiiklik  dagilimina
adsorplayicinin gézenek boyut dagilimi denir. Bir katinin adsorplama giicii, bu
katinin dogas1 yaninda 6zgiil ylizey alani, 6zgiil gozenek hacmi ve gdzenek boyut

dagilimina bagli olarak degismektedir (Kiligarslan, 1999).

3.4. Adsorpsiyon Izotermleri

Adsorpsiyon dengesi, “adsorpsiyon izotermi” olarak bilinen bagintilarla
ifade edilebilir. Cozeltide kalan derisim, Ce ile, adsorplayicinin birim agirligi basina
tuttugu madde miktari, q arasindaki iliskiler adsorpsiyon izotermi olarak tanimlanir.
Adsorpsiyon izotermlerinin matematiksel modellemesinde iki parametreli esitlik
olarak baslica {li¢ yaklasim gelistirilmistir: Langmuir izotermi, Freundlich izotermi
ve BET izotermi (Sengiil ve Kiiciikgiil, 1997). Bu caligma kapsaminda sadece
Langmuir ve Freundlich izotermi lizerinde durulacagindan asagidaki boliimlerde bu

izotermler kisaca agiklanmustir.

3.4.1. Langmuir izotermi

Yiizey kimyasi alanindaki ¢alismalarindan dolay1r 1932 yilinda Nobel o6diili
alan Amerikali bilim adam Irving Langmuir (1881-1957) tarafindan 1916 yilinda
kimyasal adsorpsiyon i¢in ¢ok basit bir izoterm denklemi tiiretilmistir. Tek tabakali
fiziksel adsorpsiyon ve ¢ozeltiden adsorpsiyon iginde gecerli olan bu esitlige
Langmuir denklemi denir. Adsorpsiyon ve desorpsiyon hizlar1 birbirine esitlenerek
Langmuir  denklemine  kolaylikla  gegcilebilmektedir. = Langmuir, teorik
diisiincelerinden hareket ederek ve

e Adsorpsiyon tek molekiilliidiir,

e Adsorpsiyon dengesi bir dinamik dengedir, adsorpsiyon hizi madde
konsantrasyonu ve adsorbanin ortiilmemis yiizeyi ile orantilidir.
kabullerine dayanarak adsorpsiyon i¢in kendi adi ile bilinen bagintry1 onermistir

(Berkem,1984).
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C/q= Kda/qm + C/qm
C: denge konsantrasyonunu
q: 1 g adsorban madde tarafindan tutulan madde miktarin1 (mmol M™/g iyon
degistirici)
qum: maksimum kapasiteyi (mmol M™/g iyon degistirici)

Kq: ayrigma sabitini gostermektedir.

C/q ile C arasinda grafik cizilirse Sekil 3.1°de goriilen dogru elde edilir. Bu
dogrunun ekseni kestigi noktadan K4/qm, dogrunun egiminden de 1/q, degerleri

bulunarak K4 ve qm degerleri hesaplanir.

A

C/q Egim = 1/qn

T
1

Sekil 3.1. Langmuir Adsorpsiyon Izoterminin Dogrusallastirilmis Sekli

[
»

_’C

3.4.2. Freundlich izotermi

Deneysel sonuglara dayanarak Freundlich kendi adiyla bilinen asagidaki

bagintiy1 onermistir.
q=kC'™

Burada g, 1 gram katinin adsorbe ettigi madde miktari; C, adsorban ile
dengede bulunan ¢o6zelti konsantrasyonunu; K: maksimum konsantrasyonda
adsorpsiyon kapasitesini ( mg/g.(L/mg)"™ ); 1/n adsorpsiyon yogunlugunu
gostermektedir. Yukaridaki baginti;

Ing=Ink + 1/n InC

seklinde dogrusallastirilir ve Inq ile InC arasinda grafik ¢izilirse sekil 3.2°de goriilen
dogru elde edilir. Bu dogrunun y eksenini kestigi noktadan Ink (dolayli olarak k),

dogrunun egiminden de n sabiti bulunabilir (Pekin, 1996).



Inq Egim=1/n

} Ink
— lnC'

Sekil 3.2. Freundlich Adsorpsiyon Izoterminin Dogrusallastiriimis Sekli

12
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4. KAYNAK ARASTIRMASI

Son yillarda muhtelif kaynaklardan elde edilen hiimik maddeleri ile yapilan
metal iyonlarmin adsorpsiyonu ¢aligmalar1 yapilmistir. Bu ¢aligmalar; kahverengi
linyit iizerinde metal iyonu adsorpsiyonu, turba ve ondan elde edilen hiimik
maddeler iizerindeki calismalar ve topraktan elde edilmis hiimik asitler ile
calismalar olarak siralanabilir (Ladonin ve Margolina, 1997; Lisztwan, 1996; Jin ve
ark., 1996; Benedetti ve ark., 1995; Randle ve Hartman, 1995; Orlow ve ark., 1995;
Murakami ve ark., 1995; Manunza ve ark., 1995; Eligwe ve Okolue., 1994; Baruach
ve Ugreti, 1994; Fakushina ve ark., 1994; Gamajunow ve ark., 1991; Laffert ve
Hobdey, 1990; Stuart, 1986; Kerndorff ve Schnitzer, 1980; Ibarra ve ark., 1979).

Avustralya’nin kahverengi linyitinin hem seciciliginin, hem de iyon degisim
kapasitesinin incelenmesi i¢in, Cu, Co, Ni, Zn, Mn ve Pb asetatlarinin bir karigimi
kullanilmistir. Linyitler Pb ve Cu iyonlar1 i¢in segici adsorbentlerdir. Genellikle
tekli ¢ozeltiler igin iyon degisim kapasitesi 0,4 meq/g iken, karigim durumunda yari
yartya bir diisiis olmaktadir (Laffert ve Hobdey, 1990a).

Ham kahverengi linyitlerin Zn, Mn, Co, Ni, Cu, Pb, Cd, Hg, ve Na iyonlar1
tizerindeki iyon degisim kapasiteleri, artan pH ile birlikte artis gostermistir. Bu
degisim 0,03-0,53 meq/g araliginda olmustur. Bununla beraber Cd, Hg ve Pb
iyonlarinin en diisiik kapasitede oldugu gézlenmistir (Laffert ve Hobdey, 1990b).

Kahverengi linyit ile okside edilmis sert linyitin segici oOzelliklerinin
incelenmesi i¢in, Stuart (1986), Ni-Hg, Mn-Ni, Mn-Cu, Fe-Sn, Zn-Sn ve Cr-Cu iyon
ciftlerini igeren ¢ozeltileri kullandi. Linyitlerin énemli oranda segiciliginin kalay
iyonlart ile ilgili oldugunu ve asit formdaki linyitlerin sodyum iyonu ile muamele
edilmislere nazaran daha seg¢ici iyon degistiriciler olduklarin1 gbzlemledi.

Ham kahverengi linyit ile 6nceden 100-300°C’da 1sitilmus kahverengi linyit
numunelerinin iyon degisim ozellikleri Murakami ve ark. (1995) tarafindan
incelenmigstir.. Li, K, Ca, Mg, Ni, Co, Ba, Fe ve Zn iyonlarinin sulu ¢ozeltileri
kullanilmigtir. (hem alkol ilave edilmis, hem de alkol ilavesi olmadan). Alkol Ni ve
Co iyonlarinin adsorpsiyonunu 6nemli 6l¢iide arttirmistir (Murakami ve ark., 1995).

Nijerya kahverengi linyiti (NKL) iizerinde yapilan caligmada, demir(II)
adsorpsiyonunun kinetigi ve mekanizmasi aragtirilmistir. Calisma kanitlamistir ki;
adsorbe edilen iyon sayis1 yiikselen Fe konsantrasyonunun artmasiyla orantili olarak

artmaktadir. Aynmi sekilde c¢ozeltinin artan pH’ryla da orantili olarak artis
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gostermektedir. Fe iyonu i¢cin NKL’nin adsorpsiyon kapasitesi pH 6’da 6,0 mg/g
iken, pH 9’da yaklasik 11 mg/g olmustur (Eligwe ve Okolue, 1994).

Linyitten elde edilmis hiimik asidin iyon degisim kapasitesini incelemek i¢in
Baruach ve Upreti (1994) tarafindan metal tuz ¢ozeltisi yontemi kullanilmistir. Bazi
metal iyonlarinin hiimik asit {izerinde baglanma kapasiteleri su sekilde siralanabilir:
Fe™>A1">Cu™>Zn"™>Ni">Co?>Mg" (Baruach ve Upreti, 1994).

Cu, Zn, Ni, Co ve Fe iyonlarmin turba iizerinde adsorpsiyon ve
desorpsiyonlarin incelenmesi kanitlamistir ki, yiiksek degerlikli, yliksek atom
agirhigia sahip ve diisiik iyonizasyon kapasiteli iyonlar en yiiksek iyon degigim
kapasitesi degerlerine ulagsmaktadir (Lisztwan, 1996).

Ibarra ve ark. (1979) da benzer iliskileri tespit etmistir. Th, U, Sr, ve Pb
iyonlarmin Ispanya kahverengi linyiti ve hiimik asit ile adsorpsiyonunu
calismislardir (Ibarra ve ark., 1979).

Turbadan elde edilen hiimik asit ve metal iyonlarinin adsorpsiyonunu
incelenmistir. 6-8 araligindaki pH degerlerinde Cd ve Ca iyonlarmin biiylk
cogunlugu -COOH gruplariyla bag olustururken, pH’10 da iyonlarin %50 nin
tizerindeki kismi -OH fenolik gruplariyla reaksiyona girmektedir. Cu iyonlart igin
pH 2-10 degerleri arasinda fenolik gruplar 6nemli bir rol oynamistir (Benedetti ve
ark., 1995).

Na, Cs, Zn ve Cd iyonlarinin turba hiimik asitleri iizerinde adsorpsiyonu
caligsmalar kanitlamistir ki, ¢ozeltinin i¢inde az oranda iyon olmasi durumunda baz1
tir selatlar olusmaktadir. Yiiksek konsantrasyonlardaki reaksiyonlar ise iyon
degisimi mekanizmasi olmaktadir (Randle ve Hartman, 1995).

Muhtelif kaynaklardan temin edilen hiimik asitlerin Cu, Pb, ve Zn iyonlar1
izerinde adsorpsiyon ¢aligmalar1 gdstermistir ki, turba dan elde edilen hiimik asit en
yiiksek iyon degisim kapasitesine sahiptir. Calismalarinda adsorblayabildikleri iyon
miktarlar1 21-38 mg Pb/g, 11-14 mg Cu/g, ve 6-12 mg Zn/g seklindedir (Orlow ve
ark., 1995).

Manunza ve ark. (1995)’a gore belirli metal iyonlarinin hiimik asitle olan
alakasi su sekilde siralanabilir: Cu>Pb>Mn>Cd. Cd iyonlar1 sadece -COOH gruplari
ile bag olustururken, Cu iyonlar1 hiimik asit biinyesindeki hem —COOH, hem de -
OH gruplarina baglanabilmektedir (Manunza ve ark., 1995).

Belirli metal iyonlarimin hiimik asit ile olan bagintis1 su siralamaya gore artis

gostermektedir: Pb>Cu>Zn>Cd. Cu ve Pb iyonlarinin adsorpsiyonu ¢ozeltinin
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iyonik kuvvetinin artisina bagh olmamakta, fakat Cd ve Zn iyonlari igin ¢dzeltinin
iyonik kuvvetlerinin artmasi bu iyonlarin adsorpsiyonunu diistirmektedir (Ladonin
ve Margolina, 1997).

Bakir iyonlarinin kompleks olusturabilme niteligi ¢ozeltinin iyonik
kuvvetlerinin artmasina bagli olarak artig gostermektedir (Fakushina ve ark., 1994).

Kerndorff ve Schnitzer (1980) 11 metal iyonunun adsorpsiyonu iizerine
calisma yapmislardir. Calismalarinda ¢ozeltideki hiimik asit konsantrasyonundaki
artis ve ¢ozeltinin pH degerindeki artis adsorpsiyonun degerini yiikseltirken iyon
konsantrasyonundaki azalma adsorpsiyonda da azalmaya neden olmustur. pH 4,4-
5,8 degerleri arasinda belirli iyonlarin adsorpsiyon kapasiteleri su sekilde
siralanmustir: Hg™= Fe™ = Pb™= Cu™ = AI? = Cr? > C"”d > Ni”? = Zn"” > Co” >
Mn"? (Kerndorff ve Schnitzer, 1980).

Jin ve ark. (1996) tek bilesenli ve karisik c¢ozeltilerde degisik
konsantrasyonlarda ve pH degerlerinde metal iyonlarinin hiimik asit lizerinde
adsorpsiyonunu calismiglardir. Tek bilesenli ¢6zeltilerde iyonlarin adsorpsiyon
ilgileri su sekilde siralanmustir: Cr” > Pb? > Cu™ > Ag = Cd"? = Co™ = Li"".
Karisimli ¢ozeltilerde ise siralama ufak degisimler gostermistir: Cr>>Pb™? > Cu"
> Ag™ = Cd™ = Li"". Karisimli ¢ozeltilerde adsorplanan metal iyonlar: miktarlari
ayni kosullarda tekli ¢ozeltilerdeki adsorpsiyonlardan daha az olmustur (Jin ve ark.,
1996).

Yukarida sunulan kaynak bilgilerinde goriildiigii gibi metal-hiimik asit
bilesikleri ile ve bu bilesikler lizerinde muhtelif fonksiyonel gruplarin etkileri kesin
olarak ag¢iklanamamaktadir. Bu durum hiimik asitlerin tiir farkliliklarindan ve
karmagsik yapilarindan kaynaklanabilmektedir. Ayrica bu durum adsorpsiyon
kosullarindaki degisimlerden ve metal-hiimik asit bilesenlerinin incelendigi deney

metotlarinin farkliliklarindan dogabildigi disiiniilmektedir.
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5. MATERYAL ve METOT

5.1. Kullanilan Kimyasal Maddeler ve Linyitler

Calismada Merck firmasindan temin edilmis olan HCI, NaOH, Pb(NO3),
HNOs, Aktif karbon ve Konya ilinin Ermenek ve Beysehir ilgelerinden elde edilen

linyitler kullanilmistir.

Pb(II) Stok Cozeltisi: 0,1598 g Pb(NO;3); minimum miktarda (1:1) HNOs’de
¢Oziinerek iizerine 10 mL derisik HNOj; ilave edilmistir. Cozelti distile su ile 1000

mL’ye tamamlanarak ImL’sinde 100mg Pb*" olan ¢6zelti elde edilmistir..

Seyreltme Cozeltisi: Numunelerin seyreltme islemleri %10’luk HNOs ¢ozeltisi ile
yapilmistir. Bunun igin yaklasik 150 mL % 65°lik derisik HNO; ¢ozeltisi alinarak

distile su ile 1000 mL’ye tamamlanmustir.

5.2. Kullanilan Cihaz ve Aletler

Atomik Absorpsiyon Cihazi: GBC Marka, SensAA model (S.U. Miih.-
Mim.Fak. Kimya Miih. Boliimii-KONYA)

Santrifiij Cihazi: MSE Mistral 2000 Marka (S.U. Miih.-Mim.Fak. Kimya
Miih. Bolimi-KONYA)

Analitik terazi, mekanik karistirici, etiiv.

5.3. Beysehir ve Ermenek Linyitlerinden Hiimik Asit Eldesi

20 g linyit tartilarak 1000 mL’lik behere konulmustur. Uzerine 400 mL
NaOH ¢ozeltisi ve 50 mL su ilave edilip karigtirilarak isitilmistir. Kaynama
noktasindan itibaren 3 dakika kaynatildiktan sonra hizla sogutulmustur. Soguyan
numune santrifiij tiiplerine doldurularak santrifiijj cihazinda 30 dk 2000
devir/dakikada santrifiijlenmistir. Santrifiijlenen numunenin ¢6zelti kismi biiyiik bir
kaba alinmis, lizerine 1 L saf su ilave edilmistir. C6zeltinin pH’1 3,0’e diisene kadar
HCI eklenerek iyice karistirildiktan sonra bes giin ¢cokmeye birakilmistir. Bes giin

sonra ¢okelti kismi mavi siizgeg kagidindan gegirilerek etiivde kurutulmustur.
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5.4. Pb(Il) iyonunun Aktif Karbon (AK), Beysehir Hiimik Asidi (BHA) ve
Ermenek Hiimik Asidi (EHA) ile Adsorpsiyonu

Pb(II) iyonunun adsorpsiyonu i¢in BHA, EHA ve aktif karbon kullanilmistir.
10(C1), 20(C2), 30(C3), 40(C4), 50(C5), 60(C6) mg/L Dbaslangig
konsantrasyonlarinda 100 mL’lik Pb(Il) sentetik c¢ozeltilerine 0,05 g BHA, EHA
veya AK ilave edilerek deney setleri hazirlanmistir. pH etkisini gdézlemek icin
denemeler bir notr ortamda (pH 7) ve bir de asidik ortamda (pH 2) tekrarlanmustir.

Stok ve seyrelme ¢ozeltileri asit ile hazirlandigt i¢in pH’lart 1-2
araligindadir. Ortami noétrlestirmek i¢in ¢ozeltiye c¢ok derisik NaOH ilavesi
yapilarak pH 7’ye ayarlanmstir.

Asidik ortam igin hazirlanan ¢ozeltiler zaten asidik oldugu icin herhangi bir
miidahalede bulunulmamastir.

Hazirlanan ¢ozeltiler calkalamali karistiriciya yerlestirilerek karistiric 20°C

ve 220 rpm hizda calistirilmistir.

Karistiricidaki reaktorlerin her birinin iist sivisindan 0, 30, 60, 120, 180 ve
240 dk’larda 1’er mL numuneler almnarak 10 katina seyreltme ¢ozeltisi ile
seyreltilmis ve bu numunelerde Pb(II) analizleri yapilmstir.

5.5. Analitik Yontemler

Pb(II) analizleri Pb lambas1 ve Hava/Asetilen alev baslig1 ile 217.0 nm’de

atomik absorpsiyon cihazinda yapilmistir.
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6. DENEYSEL BULGULAR ve DEGERLENDIRME

Bu calismada sivi ortamdan Pb(II) agir metalinin gideriminin arastirilmasi
icin, BHA, EHA ve AK kullanilmig ve bu maddelerle Pb(Il)’nun adsorpsiyonu
calisilmigtir.

Calismada zaman, konsantrasyon ve pH’in giderim iizerine etkisi

arastirilmustir.

6.1. Pb(Il) Giderimine Zamanin ve Konsantrasyonun Etkileri

Deney sirasinda numuneler; 0 dk., 30 dk., 60 dk., 120 dk., 180 dk. ve 240
dk.’larda alinip adsorpsiyona zamanin ve konsantrasyonun etkileri incelenmistir.
Deneyler iki farkli pH ortaminda yapildig: icin elde edilen sonuglar da her

ortam i¢in farkli olmustur.

6.1.1. Notral Ortamda Pb(II) Adsorpsiyonu

6.1.1.1. Notral Ortamda BHA Tarafindan Pb(II) Adsorpsiyonu

Tablo ve sekil birlikte incelendiginde, biitiin baslangi¢c konsantrasyonlarinda
cok yiiksek bir giderim saglanamadigi, ancak, ulasilan giderimin de ilk 60 dakikada
daha hizli gerceklestigi (Sekil 6.1), 120. dakikadan sonra ise hemen hemen sabit
kaldig1 gozlenmektedir. Tablo 6.1’in son satirinda goriilen verimlerde bu duruma
paraleldir ve bu bulgulara gore nétr kosullarda BHA nin ort. %10-30 kadar Pb(II)
giderdigi soylenebilmektedir.

Tablo 6.1. Notral Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda
Konsantrasyonun Zamana Bagli Degisim Degerleri

Cl C2 C3 C4 C5 C6

t, dk (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
0 10,0 20,0 30,0 40,0 50,0 60,0
30 8,7 17,9 28,3 38,4 45,0 58,3
60 7,4 16,9 25,2 33,6 45,1 56,4
120 7,6 17,6 21,0 31,8 40,7 54,8
180 6,9 16,1 23,7 30,4 43,3 55,6
240 54 14,7 21,7 52,9 42,9 53,6

120. dk

Verim (%) 24,0 12,0 0,0 20,5 18,6 8,7
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0 30 60 90 120 150 180 210 240
t, dk

Sekil 6.1. Notral Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunun Zamana Bagl
Degisimi
Sekil 6.1°de  gozlenen bir baska durum da Dbiitiin  baslangi¢
konsantrasyonlarinda paralel bir giderim saglanmasidir. Bu paralellik, denemelerde
tutarlilik oldugunu ancak giderimin ¢ok yiiksek diizeyde saglanamadigim

gostermektedir.

6.1.1.2. Notral Ortamda EHA Tarafindan Pb(II) Adsorpsiyonu

6 farkli baglangi¢ konsantrasyonunun hepsinde oldukg¢a diisiik giderimler
gbzlenmistir. Tablo 6.2°nin son satirinda goriildiigli gibi, Pb(Il) giderim verimleri
%10’dan fazla olamamistir. Sekil 6.2°de de ayni durum agik¢a gozlenmekte, ilk 60
dakikadaki nispeten hizli gideriminden sonra dikkate deger bir degisim

olmamaktadir.

Tablo 6.2. Notral Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda
Konsantrasyonun Zamana Bagli Degisim Degerleri

Cl C2 C3 C4 C5 C6
t, dk (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
0 10,0 20,0 30,0 40,0 50,0 60,0
30 9,8 21,3 29,2 37,4 49,8 56,7
60 9,5 18,8 29,3 38,2 48,2 55,4
120 8,7 20,4 29,0 36,8 46,4 55,3
180 9,0 19,4 27,0 37,2 46,3 56,1
240 9,0 20,3 29,0 35,6 46,4 53,7
180. dk
Verim (%) 10,0 3,0 10,0 7,0 7,4 6,5
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Bir 6nceki boliimde BHA ile elde edilen sonuglar burada Tablo 6.2 ve Sekil
6.2’den elde edilen bulgularla kiyaslandiginda nétral pH kosullarinda Pb(II)
gideriminde BHA’nin daha basarili oldugu, ancak, her iki hiimik asidin de yiiksek
sayilabilecek verimlere ulasamadigi sonucuna varilabilmektedir. Sekil 6.2’den
goriildiigii gibi EHA’nin ilk 30 dakikada daha etkili oldugu goriilmiistiir, fakat
adsorpsiyon 180 dakikaya kadar az da olsa devam etmistir. Bu siireden sonra sistem

dengeye oturmustur.

7
6
5

—XK X

X

40

°]
0
0 f—H——
’\
30
20
10
04 \ \ \
0 30 60 90

Sekil 6.2. Notral Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunun Zamana Bagl
Degisimi

C, mg/L
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6.1.1.3. Notral Ortamda AK Tarafindan Pb(II) Adsorpsiyonu

Tablo 6.3°de sayisal olarak verilen ve Sekil 6.3’de grafiksel olarak gosterilen
bulgularda AK ile Pb(I) adsorpsiyonunda tutarli bir sonug¢ elde edilememistir.
Ornegin 10 mg/L baslangic konsantrasyonunda %26 kadar verim gdzlenirken 20
mg/L i¢in verim hemen hemen 0 diizeyindedir (Tablo 6.3). Buradan da anlasildig:
gibi notral kosullarda AK metal adsorplamada BHA ve EHA kadar basarili

olamamustir.
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Tablo 6.3. Notral Ortamda AK ile Pb(IT) Adsorpsiyonunda
Konsantrasyonun Zamana Bagli Degisim Degerleri

Cl1 C2 C3 C4 C5 C6
t, dk (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
0 10,0 20,0 30,0 40,0 50,0 60,0
30 8,0 22,7 27,4 36,4 48,9 58,0
60 7,9 22,0 28,1 36,7 48,0 59,5
120 9,0 20,9 27,9 38,1 51,2 55,8
180 8,0 21,2 27,0 34,3 48,6 54,5
240 7,4 19,9 26,4 39,7 49,2 56,6
240. dk
Verim (%) 26,0 0,5 12,0 0,7 1,6 5,7
70
60
50>HH X * X
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Sekil 6.3. Notral Ortamda AK Ile Pb(Il) Adsorpsiyonunun Zamana Bagh
Degisimi

Sekil 6.3°deki gibi bir giderim profili AK i¢in alisildik bir durum olmamakla

birlikte pH kosullar1 uygun olmayinca Pb(II) adsorpsiyonunun ger¢eklesemedigi

seklinde yorumlanmamaktadir.

6.1.2. Asidik Ortamda Pb(II) Adsorpsiyonu

6.1.2.1. Asidik Ortamda BHA Tarafindan Pb(II) Adsorpsiyonu

Ortam pH degerinin diismesinin Pb(II) adsorpsiyonu {iizerindeki olumlu
etkisi Tablo 6.4 ve Sekil 6.4’de ilk bakista goriilmektedir. Notral sartlarda her {i¢
adsorban ile de yapilan deneylerde ulasilandan daha yiiksek Pb(II) giderim verimi
elde edilmistir (Tablo6.4). C5 kosulundaki giderim degerleri dikkate alinmadan bir
degerlendirme yapildiginda ort. % 40-50 verim saglandig1 sdylenebilmektedir.
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Tablo 6.4. Asidik Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda
Konsantrasyonun Zamana Bagli Degisim Degerleri

Cl C2 C3 C4 C5 Cé6
t, dk (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
0 10,0 20,0 30,0 40,0 50,0 60,0
30 10,2 19,4 30,3 40,8 50,7 59,5
60 3,8 5.8 17,8 23,7 28,1 35,8
120 5,1 12,7 11,2 19.4 38,3 29,1
180 5,8 9,7 18,9 22,5 32,9 34,0
240 6,1 10,3 16,1 18,4 433 342
240.dk | 390 | 485 | 463 | 540 | 134 | 43,0
Verim (%)
70
60
50
S 40 *\K X
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Sekil 6.4. Asidik Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunun Zamana Bagh
Degisimi
Sekil 6.4°de goriildigi gibi BHA nin ilk 60 dakikada daha etkili oldugu, bu

siireden sonra ise konsantrasyon salinimlart olmasina karsin ortalama sonucun ¢ok

degismedigi soylenebilmektedir.

6.1.2.2. Asidik Ortamda EHA Tarafindan Pb(II) Adsorpsiyonu

Asidik ortamda EHA ile yapilan denemelerden elde edilen bulgular Tablo
6.5 ve Sekil 6.5°de goriilmektedir. Tablodan ilk géze ¢arpan durum, BHA’da oldugu
gibi, calisilan zaman igerisinde konsantrasyon salinimlarinin belirgin olmasidir.

Sekil 6.5’den daha rahat takip edilen bu durum nétral kosullarda yer almamaktadir,
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orada daha istikrarli ancak diigiik verimli gozlenen azalma profili burada daha
salinimli ancak daha yiiksek verimli olarak elde edilmistir. Ulasilan ortalama verim
C1 kosulunu dikkate almadan ortalama % 40-55 arasindadir ki bu simdiye kadar

calisilan kosullar arasinda elde edilen en basarili sonugtur.

Tablo 6.5. Asidik Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda
Konsantrasyonun Zamana Bagli Degisim Degerleri

C1 C2 C3 C4 C5 C6
t, dk (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
0 10,0 20,0 30,0 40,0 50,0 60,0
30 5,2 14,4 25,9 41,5 52,3 66,4
60 6,1 5,6 12,1 17,1 32,8 21,2
120 3,7 7,8 9,8 17,5 22,7 29,1
180 5,0 12,2 19,0 21,8 22,3 26,8
240 10,0 8,5 17,7 18,8 32, 34,5
240. dk
Verim (%) 0,0 57,5 41,0 53,0 36,0 42,5
70
60
50 X
?‘E; 401 |
G 3 -

Sekil 6.5. Asidik Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunun Zamana Bagl
Degisimi

Tablo 6.5 ve Sekil 6.5’den yararlanilarak yapilan bu yorumlarla birlikte su

ara sonuca varilabilmektedir: Notral pH kosullarinda BHA daha basarili iken asidik

pH kosullarinda EHA daha yiikksek verim saglamaktadir. Genel verimler

kiyaslaninca ise asidik kosuldaki EHA’nin daha wuygun oldugu sonucu

cikarilabilmektedir. Ancak bu kosuldaki verimler bile bir adsorpsiyon prosesi i¢in

cok da Onerilebilir nitelikte degildir.
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6.1.2.3. Asidik Ortamda AK Tarafindan Pb(II) Adsorpsiyonu

Asidik ortamda AK ile deneysel ¢aligmalar 240 dakikaya kadar siirdiiriilmiis,
elde edilen sonuglar Tablo 6.6’da verilmis, Sekil 6.6’da grafiksel olarak
gosterilmistir. Hem Sekil 6.6’da, hem de Tablo 6.6’da agik¢a goriildiigii gibi AK bu
kosulda da Pb(Il) gideriminde basarili olamamis, oldukc¢a biiyiik konsantrasyon

salinimlar1 ile hem tutarsiz hem de verimsiz sonuglar vermistir.

Tablo 6.6. Asidik Ortamda AK ile Pb(II) Adsorpsiyonunda
Konsantrasyonun Zamana Bagli Degisim Degerleri

Sekil 6.6. Asidik Ortamda AK ile Pb(II) Adsorpsiyonunun Zamana Bagh

Degisimi

Cl C2 C3 C4 C5 Cé6
t, dk (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L) | (mg/L)
0 10,0 20,0 30,0 40,0 50,0 60,0
30 9,3 19,9 29,9 38,0 49,8 62,6
60 4,2 19,9 33,5 51,6 68,2 47,5
120 12,0 24,9 43,7 39,2 55,9 40,7
180 9,2 22,0 39,7 26,3 47,4 60,8
240 13,0 30,4 40,2 41,2 52,4 62,6
240. dk
Verim (%) 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0
80
70 } X
60
2 50>*( SN % x X
E 407
O 30 |
20 # = = &
10 L - —
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t, dk




6.2. Pb(IT) Adsorpsiyonu izoterm Modelleri
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6.2.1. Notral Ortamda Pb(IT) Adsorpsiyon Izotermleri

6.2.1.1. Notral Ortamda BHA’nin Pb(IT) Adsorpsiyon izotermleri

BHA nin nétral ortam i¢in izoterm egrisi ¢ikarildiginda, uygun adsorpsiyon

egrisinin olustugu ve adsorpsiyonun gerceklestigi tespit edilmistir. Sekil 6.7°de bu

sonucu desteklemektedir. Sekil 6.8.’de ise Freundlich ve Langmuir izotermleri

verilmistir.

q, mg/g
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Sekil 6.7. Notral Ortamda BHA ile Pb(Il) Adsorpsiyonu Izoterm Egrisi

144 2.5
1.2 2
11 .
- 08 :\DI» 1.5 |
- ?
2 06 1 y =0.406x + 0.6364 S 14
04 R =0.8612 y =0.0398x +0.5179
0.2 1
0 T T T 1 O T T T T 1
05 1 15 2 10 20 30 40 50
log C C, mg/L
(a) (b)

Sekil 6.8. Notral Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda (a) Freundlich izotermi

Grafigi; (b) Langmuir Izotermi Grafigi.
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BHA’nin nétral ortam i¢in Langmuir izotermine bakildiginda R? degerinin
yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu sonu¢ BHA nin kimyasal bag kuvvetleri ile bir
baglanma  gergeklestirdigini  gostermektedir.  Sekil 6.8b’de  bu  sonucu
desteklemektedir.

BHA’nin nétral ortam igin Freundlich izotermine bakildiginda R* degerinin
yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu sonu¢ BHA nin fiziksel bag kuvvetleri ile de etkin
bir baglanma gerceklestirdigini gostermektedir. Sekil 6.8a’da bu sonucu
desteklemektedir. BHAnin adsorpsiyon kapasitesi izoterm grafiginden (Sekil6.7)
yaklasik olarak 19 mg/g olarak bulunmustur.

Sekil 6.8’deki bulgulardan yararlanilarak hesaplanan izoterm sabitleri Tablo
6.7’de Ozetlenmistir. Tablodan goriildiigii gibi her iki izoterm igin de ylksek
sayilabilecek tutarliliklara ulasilmasi sistemde hem fiziksel hem de kimyasal
kuvvetlerin bir arada etkinligine isaret etmekte ancak her ikisi arasindaki yarigin
sistemi yavaslattigini bu sebeple hesaplanan kapasitenin 25 mg/g civarinda
kaldigin1 gostermektedir. Hesaplanan kapasite degeri (25 mg/g) Sekil 6.7°den
bulunan ile (19mg/g) yaklasiktir.

Tablo 6.7. Nétral Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda Izoterm

Sabitleri
Adsorban Freundlich Izotermi Langmuir Izotermi
kg I/n R* |qm(mg/g)| Kg R’
BHA
4.3 0.4 0.8612 25.1 13 0.8985

6.2.1.2. Nétral Ortamda EHA’min Pb(II) Adsorpsiyon izotermleri

EHA’nin notral ortam igin izoterm egrisi ¢ikarildiginda (Sekil 6.9), dogrusal
adsorpsiyon egrisinin olustugu ve adsorpsiyonun nispeten diisiik diizeyde
gergeklestigi tespit edilmistir. Sekil 6.10.’da da Freundlich ve Langmuir izotermleri

verilmigtir.



27

q, mg/g
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Sekil 6.9. Notral Ortamda EHA ile Pb(IT) Adsorpsiyonu Izoterm Egrisi
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Sekil 6.10. Notral Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda (a) Freundlich
Izotermi Grafigi; (b) Langmuir izotermi Grafigi.

EHA’nin nétral ortam igin verilen (Sekil 6.10a) Freundlich izotermine

bakildiginda R’ degerinin yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu sonu¢ EHA nin fiziksel

bag kuvvetleri ile etkin bir baglanma gerceklestirdigini gostermektedir. EHA nin

adsorpsiyon kapasitesi izoterm grafiginden (Sekil 6.9) yaklasik olarak 11 mg/g

bulunmustur.

EHA’nin nétral ortam i¢in Langmuir izotermine bakildiginda (Sekil 6.10b)

R? degerinin %7 oldugu goriilmektedir. Bu sonu¢ EHA nin kimyasal bag kuvvetleri

ile bir baglanma gerceklestiremedigini gostermektedir.
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Tablo 6.8. Notral Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda Izoterm

Sabitleri
Adsorban Freundlich izotermi Langmuir Izotermi
k I/n R®  |qm(mg/ K R’
EHA r qm (mg/g)| K
0.14 1.08 0.89 -39.84 6.17 | 0.0785

Tablo 6.8’de Ozetlenen izoterm bulgularina bakildiginda nétral ortamda
EHA’nin Freundlich izotermine uydugu, sadece fiziksel kuvvetlerin daha baskin
oldugu bir adsorpsiyonun gerceklestigi goriilmektedir. Belirlenen kapasitenin
BHA’dan diisiik olmas1 beklenen bir durumdur. Bu bulgular Boliim 6.1°de elde

edilen giderim verimleri ile paralellik gostermektedir.

6.2.1.3. Nétral Ortamda AK’nin Pb(IT) Adsorpsiyon Izotermleri

Aktif karbonun izoterm egrisinde baktigimizda noktalarin daginik bir
dagilm gosterdigi goriilmektedir (Sekil 6.11). Onceki béliimlerde giderimin
gerceklesmedigi sonucu elde edilmisti. Burada izoterm grafiginin karakteristik bir
egri vermemesi de bu sonuca dayanmaktadir. Sekil 6.12°de Freundlich ve Langmuir
izotermleri verilmis ve Tablo 6.9’da yine de hesaplanmis ancak gorildiigii gibi

sistem hig birine uygunluk gostermemistir.
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Sekil 6.11. Nétral Ortamda AK ile Pb(I) Adsorpsiyonu izoterm Egrisi
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Sekil 6.12. Nétral Ortamda AK ile Pb(II) Adsorpsiyonunda (a) Freundlich Izotermi

Grafigi; (b) Langmuir Izotermi Grafigi.

Tablo 6.9. Nétral Ortamda AK ile Pb(I) Adsorpsiyonunda izoterm Sabitleri

Adsorban Freundlich izotermi Langmuir Izotermi
ke 1/n R*> |qm(mg/g)| Kq R’
AK q g'g
0.87 0.21 0.0071 | -0.49 | -68.06 | 0.0856

6.2.2. Asidik Ortamda Pb(II) Adsorpsiyon izotermleri

6.2.2.1. Asidik Ortamda BHA’nin Pb(II) Adsorpsiyon izotermleri

BHA’nin asidik ortam

adsorpsiyon egrisinin olustugu ve adsorpsiyonun gergeklestigi tespit edilmistir

i¢in

izoterm egrisi

cikarildiginda, dogrusal

(Sekil 6.13). Sekil 6.14°de ise Freundlich ve Langmuir izotermleri verilmistir.
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Sekil 6.13. Asidik Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonu Izoterm Egrisi
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Sekil 6.14. Asidik Ortamda BHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda (a)
Freundlich izotermi Grafigi; (b) Langmuir Izotermi Grafigi.

Sekil 6.14 a ve b karsilastirildiginda sistemin Freundlich izotermine oldukc¢a
yiiksek bir korelasyon ile uyarken Langmuir izotermine hi¢ uymadig1 goriilmektedir.
Fiziksel kuvvetlerin etkinligini gosteren bu durum notral ortam bulgularina
benzerdir. Her ne kadar noétral ortamda BHA Langmuir izotermine de uygunluk
saglasa da hiimik asitlerin genel olarak Freundlich izotermine yiiksek korelasyon ile
uydugu belirlenmistir. Asidik ortamda elde edilen izoterm sabitleri Tablo 6.10’da

Ozetlenmistir.
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Tablo 6.10. Asidik Ortamda BHA ile Pb(Il) Adsorpsiyonunda Izoterm

Sabitleri
Adsorban Freundlich izotermi Langmuir Izotermi
k I/n R®  |qm(mg/ K R’
BHA r qm (mg/g)| K
1.68 0.98 0.9802 | 666.6 |398.67 |0.0805

BHA’nin adsorpsiyon kapasitesi Sekil 6.13’den yaklasik olarak 51 mg/g
olarak bulunmustur. Simdiye kadar elde edilen kapasiteler arasinda en yliksek deger

bu kosulda elde edilmistir.

6.2.2.2. Asidik Ortamda EHA’nin Pb(IT) Adsorpsiyon izotermleri

EHA’nin asidik ortam i¢in ¢ikarilan izoterm egrisi Sekil 6.15’de
goriilmektedir ve uygun adsorpsiyon egrisinin olustugu ve maksimum kapasitenin
yaklasik 32 mg/g oldugu tespit edilmistir. Sekil 6.16°da ise Freundlich ve Langmuir

izotermleri verilmistir.

40

35 ¢
30

25 'S

20

15

10

g, mg/g
L 2

0 ¢ ‘
0 10 20 30 40

C, mg/L

Sekil 6.15. Asidik Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonun izoterm Egrisi
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Sekil 6.16. Asidik Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda (a) Freundlich
Izotermi Grafigi; (b) Langmuir izotermi Grafigi.

Asidik ortamda EHA’nin Pb(Il) adsorpsiyonunda her iki izoterme de yakin

korelasyonda uygunluk gosterdigi Sekil 6.16’da goriilmektedir. Bu korelasyonlarin

da yiiksek sayilabilecek degerlerde olmasi, sistemde fiziksel ve kimyasal baglanma

kuvvetlerinin birlikte etkin olduguna isarettir. Elde edilen izoterm sabitleri Tablo

6.11°de Ozetlenmistir. Tablodan elde edilebilecek bir baska bulgu ise maksimum

kapasitenin 58 mg/g degerinden biiyiik olmasidir ki bu deger simdiye kadar diger

kosullarda go6zlenenlere kiyasla en yiliksek degerdir. Bu bulgu o6nceki boliimde

giderim verimleri kiyaslamasiyla ulagilan sonuca paralel olmakla birlikte ilk kez bu

kosulda grafikten goézlenen ile izotermden hesaplanan kapasiteler farklilik arz

etmektedir.

Tablo 6.11. Asidik Ortamda EHA ile Pb(II) Adsorpsiyonunda Izoterm

Sabitleri
Adsorban Freundlich Izotermi Langmuir Izotermi
k 1/n R’ Gm K. R’
EHA ' (mg/g) |
4.3 0.64 0.833 58.14 0.33 |0.7839
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6.2.2.3. Asidik Ortamda AK’min Pb(II) Adsorpsiyon izotermleri

Sekil 6.17°de AK i¢in izoterm egrisine bakildiginda noktalarin daginik bir
dagilim gosterdigi goriilmektedir. Bu da giderimin gerceklesmedigi sonucunu

desteklemektedir. Sekil 6.18’de Freundlich ve Langmuir izotermleri verilmistir.

*
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C, mg/L

Sekil 6.17. Asidik Ortamda Aktif Karbon ile Pb(II) Adsorpsiyonu Izoterm

Egrisi
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Sekil 6.18. Asidik Ortamda AK ile Pb(II) Adsorpsiyonunda (a) Freundlich
Izotermi Grafigi; (b) Langmuir Izotermi Grafigi.

AK ile Pb(Il) adsorpsiyonunda Langmuir ve Freundlich izotermlerinin her
ikisinin de R* degerlerinin oldukea diisiik oldugu goriilmektedir(Sekil 6.18). Bu da
aktif karbonun asidik ortamda fiziksel yada kimyasal bag kuvvetlerinin her ikisiyle
de bir baglanma gerceklestiremedigini gostermektedir. Notral kosullarda da elde
edilen benzer durum Tablo 6.12’de 6zetlenen izoterm sabitlerinde de paralellik arz

etmektedir.
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Tablo 6.12. Asidik Ortamda AK ile Pb(II) Adsorpsiyonunda Izoterm

Sabitleri
Adsorban Freundlich Izotermi Langmuir {zotermi
k 1/n R? Am K R?
AK ' (mg/g) |
1.47 -0.27  10.0176 | 0.53 15.23 |0.1736

Buraya kadar elde edilen bulgular ve yapilan hesaplamalarda sulu ¢6zeltiden
Pb(IT) adsorpsiyonunda, sentezlenen hiimik asitlerin AK’a kiyasla daha iyi
performans gosterdigi ortaya konmustur. Bu durum Tablo 6.13’de verilen genel

sayisal Ozette daha belirgin olarak goriilmektedir.

Tablo 6.13. Calisilan Biitlin Kosullarda Ulagilan Verim, Kapasite ve Siireler

Max. Verim, % Max. Kapasite, mg/g Min. Siire, dk.
Adsorban T Asidik | Notral | Asidik | Notal | Asidik
Ortamda Ortam Ortamda Ortam Ortamda Ortam
BHA 10-30 40-50 19-25 51 120 60
EHA 0-10 40-55 11 32-58 180 60
AK 0-10 0 5-6 0 240 -

Tablo 6.13’de ¢alisilan biitiin kosullarda simdiye kadarki boliimlerde yapilan
cikarimlarin ve hesaplamalarin sonuglar1 bir arada goriilmektedir. Bunlarin birlikte
degerlendirilmesi sonucunda asidik ortamda ¢alismanin ndétral ortama kiyasla
belirgin bir istiinliigliniin oldugu, BHA ve EHA’nin verim ve kapasite olarak
yakinliginin yanisira, onerilen bekleme siirelerinin de esit ve 1 saat gibi oldukc¢a kisa
bir siire oldugu ve ikisi birbiriyle kiyaslandiginda noétral ortamda BHA’ nin asidik
ortamda ise EHA nin nisbeten daha basarili oldugu séylenebilmektedir.

Yapilan izoterm hesaplamalar1 ve degerlendirmeleri sonucu elde edilen

izoterm bulgular1 Tablo 6.14’de 6zetlenmistir.
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Tablo 6.14. Biitiin Kosullarda Elde Edilen izoterm Sonuglari

2

Uygun Izoterm r
Adsorban Notral Asidik Notral Asidik
Ortam Ortam Ortam Ortam
BHA Langmuir Freundlich 0.90 0.98
Freundlich 0.86
EHA Freundlich Freundlich 0.89 0.83
AK . - . _

Tablo 6.14’de gorildigi gibi AK icin uygun izoterm belirlemesi
yapilmamistir. Tablo 6.13’deki verim ve kapasite bulgularinda da bu durum
gozlendiginden AK i¢in uygun izoterm se¢ilmemesi dogaldir. Hiimik asitlerde ise
gbzlenen en belirgin bulgu gerek noétral gerekse asidik kosullarda oldukga iyi
korelasyon ile Freundlich izotermine uygunluk saglanmasidir. Bu da Pb(Il)
adsorpsiyonunda fiziksel kuvvetlerin daha etkin rol oynadigmi gostermektedir.
Aslinda bu c¢alismanin literatiir kisminda verilen bilgilerle birlikte degerlendirme
yapildiginda hiimik asidin yapisindaki fonksiyonel gruplarin kimyasal baglanmaya
daha miisait oldugu diisiiniilmekteydi. Bunun gerceklesmemesinin en Onemli
sebebinin Pb(II) molekiiler yapisi ve iyon ilgisi olabilecegi sOylenebilmektedir.
Bunun daha net ortaya konulabilmesi bu ¢alismanin devami niteliginde

yapilabilecek ilave ¢alismalarda farkli kosullarin denenmesi ile saglanabilecektir.
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7. SONUCLAR

Bu ¢alismada Konya bolgesinde bulunan diisiik kaliteli linyit rezervlerinden
Beysehir ve Ermenek yorelerine ait Ornekler alinarak bunlardan kati formda,
¢cOziiniirliigli diisiik olan hiimik asitler sentezlenmistir. Sentezlenen bu hiimik
asitlerin (BHA ve EHA) sulu ¢ozeltilerden Pb(II) adsorplayabilirlikleri ortaya
konulmustur. Bilinen en etkili adsorban olan aktif karbon (AK) ile de aym
denemeler tekrarlanarak  kiyaslama  yapilmistir. Zaman ve  baslangig
konsantrasyonunun etkilerinin yanisira ortam pH’inin etkisinin olup olmadig1 da
ndtral ve asidik ortamda yapilan denemelerin sonuglarina gore kiyaslanmustir.

Elde edilen bulgular ve yapilan degerlendirmeler 1s1ginda bu c¢alismadan
asagidaki sonuglar ¢ikarilabilmektedir:

. Sentezlenen BHA ve EHA c¢ozeltiden Pb(II) adsorplamada AK’a
kiyasla daha basarilidir. Ancak, calisilan biitiin kosullarda elde edilen verim ve
kapasite degerleri ¢cok yiiksek degildir.

o Ortamda Pb(II) giderim verimleri agisindan kiyaslama yapildiginda
notral kosullarda %10-30 araligi ile BHA nin en basarili oldugu, buna karsilik EHA
ve AK’nin %0-10 gibi diisiik verimlere ulasabildigi gézlenmektedir.

o Notral ortamda elde edilen maksimum kapasite degerleri igin
kiyaslama yapildiginda en yiiksek kapasiteli BHA nin (19-25 mg/g) ardindan 11
mg/g ile EHA gelmis ve AK en diigiik kapasite ile (5-6mg/g) bunlarin ardinda
kalmustir.

. Nihai artim seviyesine ulagma siiresi de gerekli minimum aritma
stiresi olarak degerlendirilmis ve 120 dk ile BHA, 180 dk ile EHA ve 240 dk ile AK
siralamasi elde edilmistir.

. Buraya kadar ki sonuglardan agik¢a goriildiigii gibi noétral kosullarda
verim, kapasite ve siire agisindan basari siralamast BHA>EHA >AK seklindedir.

o Asidik ortam kosullarinda verim kiyaslamasi yapildiginda en verimli
olarak EHA gozlenirken (%40-55) bunu %40-50 ile BHA takip etmis, AK herhangi
bir basar1 gdsterememistir.

o Verim bulgusuna paralel olarak EHA en yiiksek kapasiteye sahipken
(32-58 mg/g) BHA 51 mg/g ile buna oldukca yakin kapasitede gézlenmis AK ig¢in

ise bir kapasite bulgusu elde edilememistir.
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. Gereken minimum aritma siiresi asidik kosullarda EHA ve BHA igin
60 dk olarak belirlenirken AK i¢in bir aritim siiresinden s6z edilememektedir.

. Bu durum asidik kosullarda verim, kapasite ve siire agisindan basari
siralamast EHA>BHA>AK seklindedir.

o Notral ve asidik kosullarda elde edilen performans siralar1 birbirinden
farklidir. Ancak nétral ve asidik kosullarin en iyilerinin performanslari birbirleri ile
kiyaslandiginda daha belirgin ve kesin bir sonug elde edilmektedir. Buna gore asidik
kosullarda elde edilen verimler ve kapasiteler ndtral kosullara kiyasla daha yiiksek ,
gerekn aritim siireleri de daha kisadir.

. Bu bulgulardan hareketle c¢alisilan tim kosullar arasinda
Onerilebilecek basarili uygulama asidik kosullarda olmalidir ve bu kosulda
EHA>BHA>AK siralamasiyla performans elde edilebilmektedir.

. Izoterm hesaplarinin sonucunda BHA ve EHA’nin gerek nétral ve
gerekse asidik kosullarda Pb(II) gideriminin Freundlich izotermine uygunluk
gosterdigi  belirlenmistir. Buna gore Pb(Il) tutulmasinda fiziksel kuvvetlerin
etkinliginden sz edilebilmektedir.

o AK ile basarili giderim yapilmasi beklenirken bu saglanamamustir.
Bunun sebepleri olarak iki konu {iizerinde durulmaktadir. Birincisi: Pb(II)’nin
molekiil agirlig: yiiksek oldugu i¢in aktif karbonun yiizeyinde tutunamamais olabilir,
Ikincisi ise kullanilan stok ¢dzeltinin Pb(II)’nin NO; tuzu olmasi seklinde
distiniilmektedir. Fiziksel adsorpsiyonda iyon seciciliginde NO; iyonlarinin
etkinligi s6z konusu olabilmektedir.

o Calismada EHA ve BHA’ nin adsorban madde olarak etkinligi ortaya
konmustur. Bu iki maddeden daha yiiksek performans elde edilebilmesi i¢in daha

farkli kosullarda ilave ¢aligmalarin yapilabilecegi dnerilmektedir.
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