ISTANBUL UNIVERSITESI
FEN BIiLIMLERI ENSTITUSU

DOKTORA TEZI

BAZI ORGANIK VE INORGANIK MADDELERIN
AKTIF KARBON VE MAGNETIK ADSORBENTLER UZERINDE
ADSORPSiYONU

Ozge OZGEN

Miihendislik Fakiiltesi Kimya Anabilim Dah
Fiziksel Kimya Programm

Damisman
Prof. Dr. Mehmet MAHRAMANLIOGLU

Haziran, 2011

ISTANBUL



ISTANBUL UNIVERSITESI
FEN BIiLIMLERI ENSTITUSU

DOKTORA TEZI

BAZI ORGANIK VE INORGANIK MADDELERIN
AKTIF KARBON VE MAGNETIK ADSORBENTLER UZERINDE
ADSORPSiYONU

Ozge OZGEN

Miihendislik Fakiiltesi Kimya Anabilim Dah
Fiziksel Kimya Programm

Damisman
Prof. Dr. Mehmet MAHRAMANLIOGLU

Haziran, 2011

ISTANBUL



Bu ¢alisma 22/06/2011 tarihinde asagidaki jiiri tarafindan Kimya Anabilim Dali Fiziksel
Kimya Programinda Doktora Tezi olarak kabul edilmistir.

Tez Jiirisi
Danisman 4 Juri
S
Prof. Dr. Melgﬁ’ MAHRAMANLIOGLU Prof. Dr. MystafalL. BERKEM
Istanbul Universitesi Marmara URiversitesi
Miihendislik Fakiiltesi Fen Edebiyat Fakiiltegi
e
N
\ I
Jiri \ | Jiri
Prof. Dr. irfan KIZILCIKLI Prof. Dr. Musa SAHIN
istanbul Universitesi Marmara Universitesi
Miihendislik Fakiiltesi Atatiirk Egitim Fakiiltesi f\

L.

og. Dr. Sinem GOKTURK
Marmara Universitesi
Eczacilik Fakiiltesi



Bu ¢alisma Istanbul Universitesi Bilimsel Arastirma Projeleri Yiiriitiicii Sekreterligi’nin
2673 numaral projesi ile desteklenmistir.



ONSOZ

Doktora tez c¢alismamda ve akademik caligmalarimda destegini gordiiglim degerli
hocam Prof. Dr. Mehmet Mahramanlioglu’na, ¢alisma i¢in maddi destek saglayan
I.U Bilimsel Arastirma Projeleri Birimi'ne, magnetizasyon oOlciimlerini yapmam igin
olanak saglayan ITU Fen Edebiyat Fakiiltesi Fizik Miihendisligi Boliimii 6gretim {iyesi
Dog¢. Dr. Orhan Kamer’e, zeta potansiyeli dl¢climlerini yapmam i¢in olanak saglayan
[.U. Kimya Miihendisligi Boliimii 6gretim iiyesi Prof Dr. Ismail Boz hocama ve
yardimc1 olan Arastirma Gorevlisi Dr. Mehtap Safak Boroglu’na, yardimlari icin
arkadaslarrm Elif Caliskan, Selman Ilteris Yilmaz ve Muhammad Zahoor’a tesekkiirii
bir borg bilirim.

Biitiin egitim hayatim boyunca bana gosterdikleri manevi, maddi destekleri ve
sabirlarindan dolay1 ¢cok degerli anneme, babama, kardesime ve teyzeme, caligmalarimin
yogun oldugu son doneminde manevi destegiyle hep yanimda olan nisanlima c¢ok
tesekkiir ederim.

Ozge OZGEN



ICINDEKILER

ONSOZ.....cooie s e i
TCINDEKILER ...t e e es e ii
SEKTL LISTESI ... et eee e eeeeeeens iv
TABLO LISTESI. ..ot e xiii
SEMBOL LISTESI......cooiiiiiiie st s XV
OZET ... e xvii
SUMMARY ...ttt ettt e ettt ettt e et e ettt e s st atesene seesenteseneeseneeteneaseneesenens Xix
LUGIRIS ..ottt e 1
2. GENEL KISIMELAR ... ..cooiiiiiiiit ettt ettt ettt ettt ettt se e et ee e eseneeaens 3
2.1 ORGANIK VE INORGANIK KIRLETICILER ......c.coooouiiiiiiiieinee e, 3
0 B o1 3 [ OO 3
2.1.2 Yiizey AKGE MaddeIer ......ccuvviiiiiiiieiiiie ettt e ettt 5
213 G O TYOMUL et 8
2,14 FIOTHE LYONU.....vviieveeieeeeeeeeeeee ettt eeans 8
2.2 ADSORBENTLER VE MAGNETIK ADSORBENTLER............ccccovvvoiiiiieennnn. 9
2.2.1 AKEE KATDON ... et .10
2.2.1 Magnetik AdSOTDENLIET .........veiiiiiiiiiiiiie et et e e e e eraeeeaes .10
2.3 ADSOPRSIYON ..ottt 18
2.3.1 AdSOIPSIYON CeSItITI. . .uuiiiiiiiiiiiiiieiiiiie e e e ecitee et e et e e e sireee e e eiraeeesebaeeesanreeaanes 18
2.3.1.1 Fiziksel AASOTDSIYON .........ccoeuveieiciiieiiciiieieeeeeteee e sree e estvee e eivsvee e e snrae e sevaee e .18
2.3.1.2 Kimyasal AdSOTDSIYON...........cccccuvueiieieieeciiiciiieeeeeeeesetieeee e e e st eareeeeeeeeeseenees .19
2.3.2 AdSOrpsiyon IZOtErMIETT ...........c.cvoiiveveeiieeeee et 19
2.3.2.1 Freundlich IZOtermi.................c.cocoeveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee et .20
2.3.2.2 LaNGMUIT JZOLEFM ...t 21
2.3.2.3 GileS IZOLFM ............c.ooeeeeeeeeeeeee et 21
2.3.3 AdSOrpSiyon KiNELIGi.......ccccuviiiiiiiieiiiiieeeeesiieeeesireeeesrreeesireee e e eeraeeessereeeeennreeaanes 23
2.3.4 Adsorpsiyon TermodiNamiZi...........eccecuveeeirireeereiirieeessrreeesiereeesssseeessssssveesssensesenns 24
2.4 KANTITATIF ANALIZ. .......ooooiiiiiiii 25
2.4.1 UV Goriiniir Bolge SpektroSKOPISI.....c.vviiiivvieeiriiieeiiiiiieeeerreeeesireeeesinveeesernneeeenes 25
2.4.2 Damla AGIrIIZ1 MEtOAU......cvviiiiiiiiiiiiiiee ettt e e e e e eerve e e sebree e earaeaeaes 26
3. MALZEME VE YONTEM ..........oooiiiiiiiiiiii e 29
3.1 KIMYASAL MADDELER .........ooiiiiiiiiiiiiiiiiiiieeee e 29
B2 CTHAZLAR ....cooiiiiiiiii e 29
3.3 ADSORBENTLER. ... ..o 30
3.3.1 AKtIf KArDONIAr .......ooiiiiiie e e 30
3.3.2 Magnetik Karbonlar..........c..eeoiiiiiiiiiiieis ettt e et e e e rivre e e 30
3ADENEYLERIN YAPILISL..........coooiviiiiiieieeeeeeeeeeeeeeee e 32
3.4.1 Demiroksit UTetimi... .......occcvoveveveverereeeeeeceseseeeeeeceeecesseeese et e e eeeeeeseee s 33
3.4.2 Magnetik Adsorbent Uretimi ...........cocooveviiiviveeiieeieeeeeeeeeee e eveesenna 34
3.4.3 Adsorbentlerin Yapt ANaliZICrT ........cccvvvieiiiiiiiiiiieeie ettt eiveee e 34
3.4.3. 1 XRD ANGIZIOHI.........veveeeeeeiiiiiee ettt e e e e e rrae e e e e e erraeae e 35
3.4.3.2 Magnetizasyon OIGUMIETi.................c.cccocveveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee et 35
3.4.3.3 Yiizey Alani ve Gézenek Hacmi OIGHMIENi .................cocoeeeeeeeeeeeeeeeeeeerenennn 35
3.4.3.4 Zeta Potansiyeli OICHMICF ................c....cococveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeese e 35
3.4.3.5 Yiizey Fonksiyonel Gruplarinin Belirlenmesi...............cocceeeeevveevciniveeeneireeeannnn, 35
3.4.4 Adsorpsiyon Calismalari.................ccooviiiiiiiiiiiiiiiiiie et 36
3.4.4.1 AdSOrDSTYOn KiNEtIZi .......ccceuvvviiieeeeeeiiiieiieee e e eeetetee e e e e earee e aaeea e s e ennsaaaaee s 37
3.4.4.2 AdSOFPSIYON LZOLEFM ... 37
304 4.3 DH ETKIST ....vvveeeiieee ettt ettt e ettt e e et ae e s esava e e e eaaeeestsaesessssaraeaennes 37

i



30444 SICAKTIK ETKIST. ..cccoevvoeeeeeeeeeeeee et ettt e e e e eeeneas 38

4. BULGULAR. ...ttt ettt ettt sttt e te e e se e sens 39
4.1 ADSORBENTLERIN YAPI ANALIZLERI.........ccccooooiiiiiiiiinininieee e, 39
4.1.1 XRD ANANZICTT. ..ot e 46
4.1.2 Magnetizasyon OIGHMIET.. ...........ocooveveiieeieeiee ettt 46
4.1.3 Yiizey Alan1 ve Gozenek Hacmi OlgUmIEri...........c.oovveveviveveee oo 50
4.1.4 Zeta Potansiyeli OlGUMIETI. ............coovovevieieeeeeeeeeeeeeeeeee et e 52
4.1.5 Yiizey Fonksiyonel Gruplarinimn Belirlenmesi............ccoevveeiriiiieeincniieeeeniieee e 53
4151 FTIR ANALIZI ..ottt et eeen 53
B 4.1.5.2 BOChM TItraSYOMNU.....ccuviieiiriieeiirieeeiirerteeeitreeeestreeeeeraeeeserseraeessssseeesssnseessenes 61
4.2 ADSORPSIYON CALISMALARL. ..............cooiiiiiiiiii e 61
o R TS 62
4.2.1.1 2,4-D AdsorpSiyomn KiletiSi ..........ccccevueeeiuieicueeeeaiieeeeeeeereeecieeeeveesiree e seveeennees 62
4.2.1.2 2,4-D AdSOrpSiyOn IZOtErMi ............c..cocoveveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 68
4.2.1.3 2,4-D Adsorpsiyona pH EtKiSi .........cccccooviiiiiiiiiieeeeiciiee et 73
4.2.1.4 2,4-D Adsorpsiyona SiCAKIKETKIST ...........ccoovveeviiiiiieiiiiieeeccieeeesiree e 75
2.2 THFAI ..ottt ettt ettt e e st e e e ettt e e sttt e e s e eaabeeeesaabeeeeaas 76
4.2.2.1 Tiram Adsorpsiyon KiNEtigi ........c..ccceeeevuuiiieeieieciieciiiiieeeeeescireeaeeeessenenneeens 76
4.2.2.2 Tiram AdSOrpSiyon IZOtermMi ...........cccccocveveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e e 82
4.2.2.3 Tiram Adsorpsiyonuna PH EtKiST .........cccccuuveeeeeeiiiiiieiiee e eeevveeee e 88
4.2.2.4 Tiram Adsorpsiyonuna Sicakiitk EthiST ........cc.cccoeeevviiiieiiiiciiecciiieeeeeeeevrieaeen 90
2.3 LENUIOM «...oeiiiiiiiiii ettt et ettt e e ettt e s eabb e e e s bttt e e aabtebeeeseabeeeeenaee 91
4.2.3.1 Linuron AdsorpSiyon KiNEtiSi ...........cccccvveeieeieieeeiiieeeeeeeeireeeiseeeeseeesne e enenens 91
4.2.3.2 Linuron Adsorpsiyon IZ0termi ...............cccococeeveeeceeeeeeeeeeeeeeeseeeeeeseeeenennn 95
4.2.3.3 Linuron Adsorpsiyonuna pH EtKiST .........c..cccoceeeiueieieieiciieeecee e eecee e e 98
4.2.3.4 Linuron Adsorpsiyonuna Sicakitk EtKiSi .........ccc.ccooevveeecieeicicieieecreeeceeeereeennns 99
4.2.4 Triton X-T00. ..ottt e e st e et e e e e snteeeneeene e ennes 100
4.2.4.1 Triton X-100 Adsorpsiyon Kinetigi .........cccccevueeveeecieeeeeeieieicieeeeeeesreeeeree s 100
4.2.4.2 Triton X-100 AdSOrpSiyon IZ0termi ...............cccoeeeeveeeeeeeeeeeeeeereeeeseneeeennes 106
4.2.4.3 Triton X-100 Adsorpsiyonuna pH EtKiSi ...........ccooeivviviiiviiiiieeescveeeenineeens 113
4.2.4.4 Triton X-100 Adsorpsiyonuna Sicakitk EtKisSi ............coocvevvviivieieiiriieeniirieeannns 114
4.2.5 Sodyum Dodesil STIfat (SDS) .......coooiiiiiiiieeeee e e 115
4.2.5.1 SDS Adsorpsiyon KNt ........cccceeeveeuviiieeeeieeieeeciiiteeeeeeseiveeeesesesenenseeeas 115
4.2.5.2 SDS AdSOrpSiyon IZ0ermi .............c.cccooveveeeeeeeeieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeseeee e 119
4.2.5.3 SDS Adsorpsiyonuna pH EtKISi .........cccc.ccovvuieeviieeeieiiiieeeecciieeecevee e esivee e 122
4.2.5.4 SDS Adsorpsiyonuna Sicakitk EtKiST ...........cooceoviiiiiiieiiiieieeieciee e 123
4.2.6 Cr O MYONU......ooooooiioeeeeeeeeeeeeeeee e 124
4.2.6.1 Cr*’lyonu AdSorpsiyon KiletiZi ...........ccocoeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeseeeeene 124
4.2.6.2 Cr'’lyonu AdSOrpsiyon IZotermi  .............ccooeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeseeeeens 128
4.2.6.3 Cr*’Iyonu Adsorpsiyonuna pH EtKiSi ..........cocococoeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeseens 130
B2 T FIYOMU. ..ottt e 131
4.2.7.1 F Iyonu AdsorpSiyon Kinetigi ...........cccccocuveceeeeeerieeeeeeeeeeeeeesereeeesesene e 131
4.2.7.2 F Iyonu AdsorpSiyon IZ0termi .................coceceeeveeieeeeeeeeeeeeeeseseeeesenene e 135
4.2.7.3 F Iyonu Adsorpsiyonuna pH EtKiSi ............c.ccccooeeeeeeceeeeeeeeeeeeeeeesereeeene, 138
4.2.7.4 F Iyonu Adsorpsivonuna Sicakltk EtKiSi..............c.ccccovuvveveeveeeeeeeeeeeereeenane, 139
5. TARTISMA VE SONUGC .......ooiiiiiieie ettt ettt e st e st ee e seeeseneas 141
KAYNAKLAR. ...ttt ettt ettt ettt e e e e ee e 155
EKLER ... ettt ettt e et e e e e e st et ae st eae seteae e te e te e te e eaeneeas 166
OZGECMIS ... ettt e e v e e ee e 175

1ii



SEKIL LISTESI

Sekil 2.1
Sekil 2.2
Sekil 2.3
Sekil 2.4
Sekil 2.5
Sekil 2.6
Sekil 2.7
Sekil 2.8
Sekil 2.9

Sekil 2.10
Sekil 4.1

Sekil 4.2
Sekil 4.3
Sekil 4.4

Sekil 4.5

Sekil 4.6

Sekil 4.7

Sekil 4.8

Sekil 4.9

Sekil 4.10

Sekil 4.11

Sekil 4.12

Sekil 4.13
Sekil 4.14
Sekil 4.15
Sekil 4.16
Sekil 4.17
Sekil 4.18

:2,4-D’nin molekil formiilil............ovviviiiiiiiiiiiiiiiiiii 3
: Tiramim moleKGl formillii.........ccovveeiiiiiiiiiiiie e e s eeneeas 4
: Linuronun molekiil formuilii.............cccvveiiiiiiiiiiiiie e e ee e eeree e 4
$ TIPIK DIr MISEL YAPISL....vvviieiieiiiieeiiiieeeiiiee e et e e ettt e e streee e stbeeeesetbeeessens seseraeeesseseenses 6
: Triton X-100"{in moleKil formiilil ............ccooviiiiiiiiiieiiiie e 7
: SDS’nin molekiil fOormuiilil ........vveeiieviiieiiiee e e e 8
: Adsorbentin tipik 0ZENEK YaAPISI ...ccuvviiiirrriieeiiieeeciivee ettt e 10
: Gazlarn katilar {izerine adsorpsiyonunda goriilen
DES ZENELIZOLETIMN LIPI....veeeieirieeeiiiieeeiiieeecreeeesire e e e rirre e e s seeste v e b eserseseereebessessessens 15
: Cozeltilerden adsorpsiyonda en sik goriilen
AdSOIPSIYON 1ZOTEI ML ..vveeeevreeeeriireeeesirreeeiireeeestreessssressesse sereesessessessessessessesessessenses 17
: Giles siiflandirmasmdaki izoterm tipleri.........ccvveeeriveeeiiieee e 17

: Hava ortamimnda Fe’":Fe**=2 olarak iiretilen demiroksitin (F2)

D2 D 1 ¢ 4 USSR 39

: Azot ortaminda Fe*:Fe*'= 2 olarak iiretilen demiroksitin (FN2-2) XRD

: Hava ortaminda Fe’":Fe*'= 1 olarak iiretilen demiroksitin (F1) XRD

GEATIZT 1.ttt et bbb b st eraeteeteebebenbesnerea 40

: Azot ortaminda Fe’":Fe*"=1 olarak iiretilen demiroksitin (FN2-1) XRD

GEATIZ L. 1vii ettt et teebe et e bt e b e s s ererseteereerens 41

: Hava ortaminda Fe*":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak

A aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonunun (F2-A(1:3)) XRD

: Azot ortaminda Fe*":Fe’'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak

A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-2-A(1:3))
XRD GEATIZI. ettt ettt e eenas 42

: Hava ortaminda Fe*":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak

A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F1-A(1:3)) XRD
EEATIG I .. viie it e e e et e e e e te et et e e seresbe b et eraeraesaenas 42

: Azot ortaminda Fe*":Fe’'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak

A aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonunun (FN2-1-A(1:3))
XRD EATIZI ittt ettt ettt nas 43

: Hava ortaminda Fe*":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak

A aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonunun (F2-A(1:1)) XRD
GEATIZL. vvii et ettt reereete b e b esbesteerenrens 43

: Azot ortaminda Fe*":Fe?'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak A

aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-2-A(1:1)) XRD
GEATIZL. 1eee ittt ettt b et esaeteete b e b e s rereeseerend 44

: Hava ortaminda Fe*":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak

A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F1-A(1:1)) XRD
GEATIZL. veii ettt bttt b st era et et e b e b essereesaerend 44

: Azot ortaminda Fe*":Fe’'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak

A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-1-A(1:1))

D QR D e ¢ 4 TSSOSO 45
: A aktif karbonunun FTIR grafigi..........ccccvviiiiiiiiiiiiiiiciiiie et e 53
: B aktifkarbonunun FTIR @rafigi.........ccccccoveviiiiiiiiiiiiiiiie e 54
: C aktif karbonunun FTIR grafigi..........cccvviiiviiiiiiiiiiiecciiee et e 54
: F2-A(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi........cccceceveviiiiiniirniiieieeeeeee 55
: FN2-2-A(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi........ccccccoeeiiieniieniineiieieee 55
: F1-A(1:3) .magnetik karbonunun FTIR grafigi........cccccoceereiiiiiiinieiieieeeeee e 56

v



Sekil 4.19
Sekil 4.20
Sekil 4.21
Sekil 4.22
Sekil 4.23
Sekil 4.24
Sekil 4.25
Sekil 4.26
Sekil 4.27
Sekil 4.28
Sekil 4.29
Sekil 4.30
Sekil 4.31
Sekil 4.32
Sekil 4.33
Sekil 4.34
Sekil 4.35
Sekil 4.36
Sekil 4.37
Sekil 4.38
Sekil 4.39
Sekil 4.40
Sekil 4.41
Sekil 4.42
Sekil 4.43
Sekil 4.44
Sekil 4.45
Sekil 4.46
Sekil 4.47
Sekil 4.48

Sekil 4.49

: FN2-1-A(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi..........cccceeeiveniieniiniiieeeee.

: F2-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi.........ccccecoviiiiiniiiiiiiiieeieee
: FN2-2-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi.........cccccocevviiiiiiiniiniiieiee

: F1-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafifi.........cccecoviniiiiiiiiiiiiie e
: FN2-1-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi........ccccceeeeeiiiiiiiiiieniieene
: F2-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafii.........ccccocoveniiiiiiiiiiie e
: FN2-2-C(1:3) aktif karbonunun FTIR grafifi.........ccccocoveiiiiiiiiiiiiieeeee
: F1-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi.........cccocoviniiiiiiiiiiie e
: FN2-1-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi..........cccceeoeimiiiniiniiiiieeeeeeeeees
: A aktif karbonu {izerine 2,4-D’nin adsorpsiyonunda

konsantrasyonunun zamanla de@iSImi .............ccvveeerrrieeeriiveeeirerreeeveeeesnreesessessennns

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonunda

konsantrasyonunun zamanla de@iSimi............cccvveeerrreeeriveeeererreeeesseesireecseesessennes

: A aktif karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in

taneCik i1 AIfUZYONU ....eeeieviiieiiiiee ettt e et re e re b ssesens

: F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in

taneCik iGT dIflIZYONU .....ccocviiieiiiie et eseas

: F1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik iGT dIflIZYONU .....ecccvviieiiiiii et ettt ens

: FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik iG1 diflIZYONUL......c.vviiiiiiie ettt se et resre e

: FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik iGT diflIZYONU .......ccuvviieiiiiie it

: F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik iGT IflIZYONU .......ccvviiiiiiie e se s

: F1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik iGT dIflIZYONU .....ccecuvriiiiiiiie ettt a s

: FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik 161 AIfUZYONU ....veeiieiriieeiiiieccieee ettt ettt sa s ese e

: FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

taneCik iG1 dIflIZYONU .....cceiiviiiiiiiiiee e ettt b e se e ere e

: A aktif karbonu iizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin yalanci ikinci

dereceden dereceden h1z grafiZi.........ccceeeveiiiiiiiiiiiiiiieee e

: F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin

yalanci ikinci dereceden h1z grafii..........ccoeevviieiiiiiiiniiiiiecee e

: A aktif karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Freundlich izotermi rafifi..........ccccvvvieiiiiiieiiiiee et et sneeeas

: F2-A(1:3) magnetik karbonu lizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin

Freundlich izotermi rafifi..........ccccvvvieiiiiieeiiiiee e csiiee e ettt sneeeas

: A aktif karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Langmuir izotermi @rafii.......ccceeiveieiiiiiiiieeiiiieeeciieee e ee e se e erens

: F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin

Langmuir izotermi @rafil........cccceeriiviriieeiiiiie et ssesnesens

: A aktif karbonu iizerine 2,4-D’nin 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOterMI ErafiGi.......ececvvriieiiiiieeiiiieeciiieeeerre e e sree e s errere e ee e ssessessesesressesens

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D’nin 2,4-D’nin adsorpsiyonu

i¢in Giles 1ZOtermi Erafifi........cccveuviieiririiieiiiieeciirie et et e e a e aeereanns

: F1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin

Giles 1ZOterMI GrafiZi.......ececvevieeeiiiiieeiiiieeeriieeeerrreeestreeees erereete e sre s essesseseeresrenrens

: FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOterMI GrafiZi.......ueecvevreeeiiiiieeiiiieeeriiee e et e e e ereeees erere e e e sbe s e b esseseereesessens

: FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOterMI GrafiZi.......eceevevrieeiiiiieeiiiieeeiiieeeerrre e e sireeees errere e esbe s e s esseseeresresrens



Sekil 4.50
Sekil 4.51
Sekil 4.52
Sekil 4.53
Sekil 4.54
Sekil 4.55
Sekil 4.56
Sekil 4.57
Sekil 4.58
Sekil 4.59
Sekil 4.60
Sekil 4.61
Sekil 4.62
Sekil 4.63
Sekil 4.64
Sekil 4.65
Sekil 4.66
Sekil 4.67
Sekil 4.68
Sekil 4.69
Sekil 4.70
Sekil 4.71
Sekil 4.72
Sekil 4.73
Sekil 4.74

Sekil 4.75

: F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin

Giles 1ZOterMI Erafifi.......cccceuvieeeiiiieeeriieeeiiieeesire e e e rirre e e verereere e e et e ssesessesseseerensens
: F1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin

Giles 1ZOterMi GrafiGi.......veeeicvrieeiiiiieeiiiieeecreeeeriree e e rrre e e sre et esa et e s sbe s eteeresrens
: F1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOterM Grafifi.......veeeieuriieiriiiieiiiieeecireeeestr e e et e e e st b ere e e te e bese e sre b esens
:FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOterMI Erafifi......uveeeieuriieeiiiieeiiiiee et e e errre e e sire e e et ste e e s seete e b sessessenas
: A aktif karbonu iizerine 2,4-D adsorpsiyonuna pH i etkisi

EEATIGE .ttt et ettt b e b b st eseeteerenrenee
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D adsorpsiyonuna
PH 1N €tKiST @rafiGi.....ceoovieeiieeiiie e e

: A aktif karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in InK-1/T
EEATIGE . tviie it sttt e st st te bbb eraeraeseers
: F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin
INK-1/T ZLafi@leeeccerieeeiiiee ettt ettt te et be e sb e s e e be s s esseseeresrens
: A aktif karbonu {izerine tiram adsorpsiyonunda konsantrasyonun
ZAMANIA ACZISIMI....eeeiievriieeriiieeeiieeeiieeeerireeeeibestetereesessbesseseeseesessesessesseseesesseses
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamanla deiSImi.............cccvveeererreeeirirreeeirreeeens eeerrneseesseesessennes
: A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i
QITZYONU. ...cuviiee ettt te et sbesaeseete b e s b e s esseseeseesessessens
: F2-A(1:3) magnetik karbonu {lizerine tiram adsorpsiyonu i¢in
taneCik iG1 diflIZYONU. . .....vviiiiiiiie it et saeseenas
: F1-A(1:3) magnetik karbonu {lizerine tiram adsorpsiyonu i¢in
taneCik iG1 diflIZYONU........vviiiiiiiieeciee et sttt se e reeas
: FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in
taneCik iGT diflIZYONUL........viiiiiriie ittt sa et e b aas
: FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in
taneCik iGT dIfUIZYONU. .....cuvviiiiiiieeiiiiee ettt et e ettt e st ss et seebesreseas
: F2-A(1:1) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in

taneCik iG1 diflIZYONUL........viiiiiriie e esa et ereaas
: F1-A(1:1) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in
taneCik 161 AIfUIZYONU. .....ccuvviiiiiiiieeciie ettt e e et ete e e et ereete b sseseereerens

: FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in

taneCik iG1 diflIZYONUL........viiiiiiiiiie et se s
: FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in

taneCik iGT dIflIZYONUL.......vviiiiiriie it et sa e b enas
: A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci

dereceden hiz GrafiZi.........cceeeeveiiiiiiiiiiiicciie e
: F2-A(1:3) magnetik karbonu {lizerine tiram adsorpsiyonu i¢in

yalanci ikinci dereceden 1z grafii..........c.ccoovevviiiiiiiiiiiiiieceie e
: A aktif karbonu iizerinde tiram adsorpsiyonu i¢in Freundlich

1ZOLEITN GLATIGH.ceeivviiiiiiiie e et ee et e et e et et et sre bt e b esaeseebe s b e s esbesseseesensens
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu

icin Freundlich izotermi grafigi..........ccovvviiiiriiieeiiiiie e et eeeeens
: A aktif karbonu iizerinde tiram adsorpsiyonu i¢in Langmuir

1ZOLEITN LATIZI.1eeiieviiieiiiiiiee ettt ettt aessesaete st e b sbessessesaasens
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde tiram adsorpsiyonu

icin Langmuir izotermi @rafii..........ccovevveiiiiiiieeiriiiieeiiriee e et ceireereetesressessesessesnesens
: A aktif karbonu iizerinde tiram adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi

GEATIZT ..ttt ettt b et e s b ereeretesrebens

Vi



Sekil 4.76 :

F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde tiram adsorpsiyonu igin Giles

120105 5101 2 221 14 IOROO OO U PEUUURUUSURRPRP 84
Sekil 4.77 : F1-A(1:3) magnetik karbonu lizerinde tiram adsorpsiyonu
1¢in Giles 1ZOtermi Erafifi........cccvcvviieiiiriieeiiiiieeeriiee et e et e e eereee e seeeeereas 85
Sekil 4.78 : FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde tiram
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi Grafifi.........ccccevvereerivieeeriiieeeieeereee e eeeeeeens 85
Sekil 4.79 : FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde tiram
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafifi..........ccovvvreeriiveeeiiiiieeeriiiee e e seeeeeeeeenes 85
Sekil 4.80 : F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde tiram
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........cccvveeerervereiriiieeeiiieireeeerireeseeesesnens 86
Sekil 4.81 : F1-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde tiram
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi..........cccevvieeivrieeeiiiieeeriieiee e e eseseneenens 86
Sekil 4.82 : FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde tiram
adsorpsiyonu i¢in Giles iZotermi grafigi..........ccccvveeirrvrieiririieeiiiee e e e sveeeeeeens 86
Sekil 4.83 : FN2-1-A(1:1) magnetik aktif karbonu lizerinde tiram
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi.........c.ccecevereerivieeiiiieeeirieeesireeeeseeeeeeenenes 87
Sekil 4.84 : A aktif karbonu tlizerine tiram adsorpsiyonuna pH’1n etkisi
o 2 1< SRS USRS 89
Sekil 4.85 : F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonuna
PH’ 1N @tKIST @LafiZi.....cccoeuiiiiiiiiiiiiiiie e et 89
Sekil 4.86 : A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in InK-1/T
GEATIZL. 1vii ettt et b st st te et e b e b e s ereeraerean 90
Sekil 4.87 : F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in
INK-1/T ZLafiZleeeccerieeiiiiee ettt ettt sa e te bbb s saebeetsessesasaeerens 90
Sekil 4.88 : A aktif karbonu iizerine linuron adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi rafigi .........cccevevvereirrieeereiiiee e 91
Sekil 4.89 : F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine linuron adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi rafigi .........cccceevevvereirrieeeniiieeeriee e 92
Sekil 4.90 : A aktif karbonu iizerine linuron adsorpsiyonu igin
tanecik i¢i difiZyonu Erafii.......c.cceveviieiriiiiiciie e e 92
Sekil 4.91 : F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine linuron adsorpsiyonu
icin tanecik i¢i difizyonu grafigi ........cccceeviiiiviiiiieiiiiec e 93
Sekil 4.92 : F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine linuron adsorpsiyonu
icin tanecik i¢i difizyonu grafigi........cccoeveieiviiiiiiiiiic e e 93
Sekil 4.93 : A aktif karbonu iizerine linuronun adsorpsiyonu i¢in
yalanci ikinci dereceden hiz grafiZi.........cccceeeveviiiiiiiiiiiiiiic e 94
Sekil 4.94 : F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine linuronun adsorpsiyonu i¢in
yalanci ikinci dereceden hiz grafiZi..........cccceeevevviiiiiiiiiiiiiiice e 94
Sekil 4.95 : F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine linuronun adsorpsiyonu i¢in
yalanci ikinci dereceden hiz grafigi..........cccceeveviiiiniiiiiiiiiee e 94
Sekil 4.96 : A aktif karbonu iizerinde linuron adsorpsiyonu i¢in Freundlich
1ZOLEITN LATIZI.1eeieviieeiiiiiie ettt ettt v b e s e reeteete s b e b e b esseseetaereneas 95
Sekil 4.97 : F2-A(1:3) magnetik aktif karbonu {izerinde linuron adsorpsiyonu i¢in
Freundlich izotermi @rafii.........ccccoevveieiiiiiiiiiiiee it e 96
Sekil 4.98 : A aktif karbonu iizerinde linuron adsorpsiyonu i¢in
Langmuir izotermi @rafii.......c..ccevvvviieiriiiieeiiiiee et e s et 96
Sekil 4.99 : F2-A(1:3) magnetik aktif karbonu {izerinde linuron adsorpsiyonu
i¢in Langmuir izotermi @rafii..........ccovevveeiiiiieeiriiieeeriieeesiree e svereereeeeeeens 96
Sekil 4.100 : A aktif karbonu iizerinde linuron adsorpsiyonu i¢in
Giles 1ZOtermMi GrafiZi.......ececveuriieerriiiiieeiiiieeeeirteeesir e e esre st b essess e teere e ssessesnesens 97
Sekil 4.101 : F2-A(1:3) magnetik aktif karbonu iizerinde linuron
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........cccveeererieeiriiieeeircerieeeeereeeeeeeneens 97

vii



Sekil 4.102 :
Sekil 4.103 :

Sekil 4.104 :

Sekil 4.105
Sekil 4.106
Sekil 4.107
Sekil 4.108
Sekil 4.109
Sekil 4.110
Sekil 4.111
Sekil 4.112
Sekil 4.113
Sekil 4.114

Sekil 4.115

Sekil 4.116 :
Sekil 4.117 :
Sekil 4.118 :
Sekil 4.119 :
Sekil 4.120 :
Sekil 4.121 :
Sekil 4.122 :
Sekil 4.123 :
Sekil 4.124 :
Sekil 4.125 :
Sekil 4.126 :

Sekil 4.127 :

F2-A(1:1) magnetik aktif karbonu {izerinde linuron

adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafifi...........cccveeeevrreeiriiieeeiieeeriieeeeresesseneenns 97
A aktif karbonu tizerine linuron adsorpsiyonuna pH’in etkisi
EEATIGE . eviie i et ra ettt et b b r e st seerens 98
F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine linuron adsorpsiyonuna
PH 1N @tKIST GLafiZi.....cccvviiiiiiiiii it ettt 99
: A aktif karbonu iizerine linuron adsorpsiyonu i¢in InK-1/T
EEATIGE .t ettt r et e et e b s b erteraereerenres 99
: F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine linuron adsorpsiyonu igin
INK-1/T GLafi@leecccvieeeciiee e ettt ettt b bt seebe et b b essessaseas 100
: A aktif karbonu {izerine triton X-100 adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi grafifi.........ccccecvvereririeeiririeeenns seireeeieeeeeeens 101
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonunda konsantrasyonun zamana etkisi grafigi............ccccccvevevverennnnnn. 101
: A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
tanecik i¢i difizyonu Erafii........cccceeveiiiiiiiiiiiiii e 102
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi..........cccoeevveeeviiieeiniieeieeereee e, 102
: F1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi..........ccccveeeveiiieeniieiriee e, 102
: FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi ...........ccoeevveeiviiieeeieiiiiiee e, 103
: FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi...........cccovveevververeiviiiiieee e 103
: F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi........cccccceveveeeeviieeiiniriee e, 103
: F1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi..........cccceeevevireiniieiiiee e, 104
FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu grafigi..........ccccvveevevereeriieiieeeiiiee e, 104
FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i difliZyonuU............cccueeeveiiieeriiiee e 104
A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
yalanci ikinci dereceden hiz grafifi..........ccccoevvviiieniiiieiiiiie e 105
F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine triton X-100
adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci dereceden hiz grafigi.........cccccoevvviiiveiinieeennneenn. 105
A aktif karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Freundlich izotermi rafii.........ccccoeveieiiiiieiiiiiieeriree et et eesneeeas 107
F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100
adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi grafigi...........cccceeeveveeeiviiieesieeeriiee e, 107
A aktif karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Langmuir izotermi @rafiZi........ccceeeivviieiiiiiieeiiieeesiiee et re e ese e s s 107

F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100

adsorpsiyonu i¢in Langmuir izotermi grafii........c.cccceevvveeeviiveeeicieeeesiiee e, 108
A aktif karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOtermi Erafifi........cccvevriieiiiiieeiiieeeriree et e et et e s s re e re s 108
F2-A(1:3) magnetik aktif karbonu tizerinde triton X-100’{in

adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........cccveeererveeeiniiiieeniiiee e e eseieeeeens 108
F1-A(1:3) magnetik aktif karbonu {izerinde triton X-100’iin

adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafifi..........cccveeererreeeriirieeeriiieeeiieeeeseresieee e 109
FN2-2-A(1:3) magnetik aktif karbonu iizerinde triton X-100

adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........ccevveeeriveeeiriiieeeiiiieeesireeeeseeeeeenns 109

viil



Sekil 4.128 :

Sekil 4.129 :

Sekil 4.130

Sekil 4.131 :

Sekil 4.132
Sekil 4.133
Sekil 4.134
Sekil 4.135
Sekil 4.136
Sekil 4.137
Sekil 4.138
Sekil 4.139
Sekil 4.140
Sekil 4.141
Sekil 4.142
Sekil 4.143
Sekil 4.144
Sekil 4.145
Sekil 4.146
Sekil 4.147
Sekil 4.148
Sekil 4.149
Sekil 4.150
Sekil 4.151
Sekil 4.152

Sekil 4.153

FN2-1-A(1:3) magnetik aktif karbonu iizerinde triton X-100

adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........cccvveeerrieeeiririeeeiiieeeeeiieeeeeeeseenens 109
F2-A(1:1) magnetik aktif karbonu {izerinde triton X-100
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafifi..........ccccueeererveeeervieeereieireeeeerreeseesenenns 110
: F1-A(1:1) magnetik aktif karbonu iizerinde triton X-100
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafifi..........ccccveeererveeeeririeeiriieireeeeerreesreeenenns 110
FN2-2-A(1:1) magnetik aktif karbonu iizerinde triton X-100
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........cccvveeevreeeeiiieeeeririeiieeeereeesreeenenns 110
: FN2-1-A(1:1) magnetik aktif karbonu iizerinde triton X-100
adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi grafigi...........cccveeerireeeiiiieeercieee e e ereiee e 111
: A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonuna pH’1n etkisi
EEATIGE . viie it ettt et te et e b b raeraereets 113
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonuna
PH’ 1N @tKIST GLafiZi.....cccceuiiiiiiiiiiiiiiie et e 113
: A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in InK-1/T
EEATIGE.c.eviii it bbbttt b e bbb raereeteerens 114
: F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
INK-T/T ZLafi@leeeccreeeeciiee et ettt te st b b seeseereevestesbesnens 114

: A aktif karbonu {izerine SDS adsorpsiyonunda konsantrasyonun

zamana etKiST @rafiZi ........cccvvviiiiiiiiiiiiie et e 115

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonunda

konsantrasyonun zamana etkisi rafigi...........cccvveeeriviieiriiieeenireecireeseseeeeeeenens 116

: A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu GrafiZi........ccccccevevveiiiiiiieiiiiiie e 116

: F2-A(1:3) magnetik karbonu tlizerine SDS adsorpsiyonu igin

tanecik i¢i difizyonu Erafii........ccccceveviiiiiiiiiiiiiiie e 117

: F2-A(1:1) magnetik karbonu lizerine SDS adsorpsiyonu igin

tanecik i¢i difizyonu Erafii........cccceeveviieiiiiiieiiiiee e e 117

: A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci

dereceden 1z GrafiZi........cceeiieiiiiiiiiiiiiiiii e 118

: F2-A(1:3) magnetik karbonu lizerine SDS adsorpsiyonu igin

yalanci ikinci dereceden hiz grafiZi.........ccccoveviiiiiiiiiiiiiiiicccc e, 118

: A aktif karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu igin Freundlich

1Z0115 80012 2N i 5 USRS 119

: F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerinde SDS adsorpsiyonu igin

Freundlich izotermi rafii........ccccccoeevveeeiiiiie e 119

: A aktif karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu igin

Langmuir izotermi @rafii.......c..cccovvviieiiiiieiiiiiie et e ese e 120

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu

icin Langmuir izotermi rafii .......ccveeevervieeiiiiieeeiiieeeririee e e e ere e 120

: A aktif karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu igin

Giles 1ZOtermMi ErafiFi.......ececeviieeiiiiieiiiiie et e esre e et srere e e e s eseeseeresaerens 120

: F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerinde SDS adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOtermi Grafii........eeeieviieeiiiiieeiirieeeriiee ettt e te e sesaesnesens 121

: F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerinde SDS adsorpsiyonu i¢in

Giles 1ZOtermi Erafifi........veeeivrieeeiiiiieeiiiiieeeieee et e et re e re bbb eseens 121

: A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonuna pH’m etkisi

EEATIGE.c.eiiiiiiiiiie e ettt bbbttt b e b e b eraesaers 122

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonuna

PH’ 1N @tKIST GLafiZl....cccciiiiiiiiiiiiiiiiiie et st as 122

: A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in InK-1/T

X



Sekil 4.154
Sekil 4.155
Sekil 4.156
Sekil 4.157
Sekil 4.158
Sekil 4.159
Sekil 4.160
Sekil 4.161
Sekil 4.162
Sekil 4.163
Sekil 4.164
Sekil 4.165
Sekil 4.166
Sekil 4.167

Sekil 4.168

Sekil 4.169 :
Sekil 4.170 :
Sekil 4.171 :
Sekil 4.172 :
Sekil 4.173 :
Sekil 4.174 :
Sekil 4.175 :
Sekil 4.176 :

Sekil 4.177 :

Sekil 4.178

Sekil 4.179 :

: F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in

INK-1/T @rafiGi...eeeeeeeeeeiieeee et

: A aktif karbonu iizerine Cr'® iyonunun adsorpsiyonunda

konsantrasyonun zamana etkisi grafigi..........cccccvveerivieeiiiiieeenenee crveerennnn
: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine Cr"® iyonunun adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi grafiZi...........ccccecvveeeriiereiriieeeiriiee e,

: A aktif karbonu iizerine Cr'® iyonu adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu rafigi........cccccevevveiiiviiiieeiiie e e

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine Cr*® iyonu adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu rafii.......ccccccevevveieiviiiieeiiie e e e

: F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine Cr'® iyonu adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu rafii........cccccovevveeeiiiiiieeiiie e e

: A aktif karbonu iizerine Cr'® iyonu adsorpsiyonu i¢in

yalanci ikinci dereceden hiz grafigi..........cccccevevviiiiiiiieiiniiieece e,

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine Cr*® iyonu adsorpsiyonu igin

yalanci ikinci dereceden h1z grafigi........c.cccovvveeieviiieeiiiiiiee et e,

: A aktif karbonu iizerinde Cr™® iyonu adsorpsiyonu igin

Langmuir izotermi @rafii........ccccceeeveiiieeiiiiiieeiiee e

: F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde Cr™® iyonu adsorpsiyonu

icin Langmuir izotermi rafigi..........cccevveeeeririereiirieeeiiieeeerrne seveeneseeesenns

: A aktif karbonu iizerine Cr'® iyonu adsorpsiyonuna

PH I etkisi @rafiGi......ccoveeeieiieiiieeiie e s

: F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine Cr'® iyonu

adsorpsiyonuna pH’in etkisi @rafiZi...........cccceevveiiviiiieeiiiieeeiiie e

: A aktif karbonu {izerine F~ iyonu adsorpsiyonunda

konsantrasyonun zamana etkisi grafii..........cccecvveeeriiiieiniiee e

F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonunda

konsantrasyonun zamana etkisi grafigi..........cccevvvvereercrereinirieeenineee oo,

: A aktif karbonu lizerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu Erafii.......c.cccceevveeeiriiiiieeiiiie e e

F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu Erafii.......c.cccceevveeeiriiiieiiiiee e e

F2-A(1:1) magnetik karbonu {izerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

tanecik i¢i difizyonu Erafii.......c.ccccoevvveeiriiiiiiiiiiie e e

A aktif karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu igin Lagergren birinci

dereceden hiz grafiZi.........cccceeeveviieiiiiiiiiiiic e e

F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Lagergren birinci dereceden hiz grafigi...........cccceevvveeieviiieeinrieee e,

A aktif karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Freundlich izotermi grafii.........ccccoevvieeiriiieieiiiie e e

F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Freundlich izotermi grafii.........ccccoevireiviiieiiiiee e e

A aktif karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Langmuir

1011501012 42 i (RSOSSN

F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Langmuir izotermi @rafii..........cccoevvveiiviiiieiiiiiee s e

A aktif karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Giles 1Zotermi rafii......c.vveeervreriiiiieeeiirieeeriieeeeree e e stre e e eese e ete e s e srenes

: F2-A(1:3) magnetik karbonu lizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Giles 1Zotermi Erafifi..........cccvevvieiiiiiiieeiiiieeeeeiiee e srree e b e

F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

Giles 1Zotermi Erafifi........cccvevveeeiiiieeeiiiieeeriiee e e e see e re e



Sekil 4.180
Sekil 4.181
Sekil 4.182
Sekil 4.183

Sekil A.1

Sekil A.2

Sekil A.3

Sekil A.4

Sekil A.5

Sekil A.6

Sekil A.7

Sekil A.8

Sekil A.9

Sekil A.10

Sekil A.11

Sekil A.12

Sekil A.13

Sekil A.14

Sekil A.15

: A aktif karbonu {izerine F~ iyonu adsorpsiyonuna

PH 1 €tKisi @rafiGi......ccoeieiiieeiie et e 138

: F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonuna

PH 1 €tkiSi @rafiGi.....ocooueieiiieeie et e 139

: A aktif karbonu iizerine F iyonu adsorpsiyonu i¢in InK-1/T

EEATIGE.c.eiiiiiiiiiee e et re et b e bbbt reereereers 139

: F2-A(1:3) aktif karbonu {izerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in

INK-1/T @LafiGieeee ettt 140

: Hava ortaminda Fe’:Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon =1:3
olarak B aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun

(F2-B(1:3)) XRD @IAFIZ1. .. vveeoovveeereeeeeomeeeeseseeeeeeeseeseesesssssssssceeeessesseeeeeeeeeeeseee 170

: Azot ortaminda Fe’":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon =1:3 olarak
B aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-2-B(1:3))

XRD GLATIZI e eieeititeee ettt 170

: Hava ortaminda Fe*":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak
B aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonunun (F1-B(1:3))

D Q2D e ¥ {4 O T 171

: Azot ortaminda Fe’":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3

olarak B aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonunun

(FN2-1-B(1:3)) XRD rafiZi......cccvveeererriieeiiiiieiiiiee e eeeeve e
: Hava ortaminda Fe’:Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1

olarak B aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonunun

(F2-B(1:1)) XRD Grafifi....ccecoueeeeieeiieeeieeeiee et ettt esenes
: Azot ortaminda Fe’:Fe*"= 2 ve demiroksit:aktif karbon =1:1 olarak

B aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonunun (FN2-2-B(1:1))

XRD Grafifi.eeeeiiieeiiieeee ettt ettt 172

: Hava ortaminda Fe’:Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1
olarak B aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonunun (F1-B(1:1))

D QR D 1 ¢ o TSRS 173

: Azot ortamunda Fe*":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak
B aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonunun (FN2-1-B(1:1))
D QR D e ¢ o OSSPSR
: Hava ortaminda Fe’":Fe*"= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak
C aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F2-C(1:3))
XRD GATIZI. ittt
: Azot ortaminda Fe*":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak
C aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-2-C(1:3))
D QR D e ¢ o ST
: Hava ortaminda Fe’":Fe*"= | ve demiroksit:aktif karbon = 1:3
olarak C aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F1-C(1:3))
XRD GraAfISi.ueeieeiieeiii ettt ettt
: Azot ortamuinda Fe’":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak
C aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-1-C(1:3))
XRD GraAfISiueeieiueieeiie et ettt
: Hava ortaminda Fe’":Fe*"= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak
C aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F2-C(1:1))
DR D e ¢ 14 TS
: Azot ortamuinda Fe’":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak
C aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonunun (FN2-2-C(1:1))
XRD Grafifieceeeiieeiiieiie ettt ettt
: Hava ortaminda Fe’":Fe*"= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak
C aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F1-C(1:1))
XRD GraAfifi.eeeeieieeiieee ettt ettt

Xi



Sekil A.16

: Azot ortaminda Fe’":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak
C aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonunun (FN2-1-C(1:1))
XRD Grafifieceeieieeiieeiie ettt

Xii



TABLO LIiSTESI

Tablo 4.1
Tablo 4.2

Tablo 4.3

Tablo 4.4

Tablo 4.5
Tablo 4.6

Tablo 4.7

Tablo 4.8

Tablo 4.9

Tablo 4.10

Tablo 4.11

Tablo 4.12

Tablo 4.13

Tablo 4.14

Tablo 4.15

Tablo 4.16

Tablo 4.17

Tablo 4.18

Tablo 4.19

Tablo 4.20

: Demiroksitlerin spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri..............ccccueeneenn.e. 46
: A karbonundan iiretilen magnetik adsorbentlerin spesifik doygunluk

MAaZNEtizasyon AEZETICr 1. .....uvviiireiiiieiiiieeeciiee ettt sttt sae e eas 47
: B karbonundan {iretilen magnetik adsorbentlerin spesifik doygunluk

MagNEtiZasyon dEZETICI L. ....c.uviiiiriiieiiiiiee et ettt s e raere e e 48
: C karbonundan iiretilen magnetik adsorbentlerin spesifik doygunluk

MAaZNEtizasyon ACZETIC 1. .......vveiiiiriieiiiiie e ciiee et e e ee e ettt bessesnereas 49
: Demiroksitlerin ylizey alanlar1 ve gézenek hacimleri............cceevueeriireiirenieennne. 50
: A karbonu ve A karbonundan tiretilen magnetik karbonlarin

yiizey alanlar1 ve gozenek hacimleri............coveviiiiriiiieiiriiee e 50
: B karbonu ve B karbonundan iiretilen magnetik karbonlarin

yiizey alanlari ve gozenek haCimleri..........c..ecevvviieiiiiiieiiiiie e 51
: C karbonu ve C karbonundan {iretilen magnetik karbonlarin

yiizey alanlar1 ve gozenek hacimleri............covevviiiieiiiiiee i 52
: Aktif karbon ve magnetik karbonlarin Boehm titrasyonu

SOMUGIAT . ....eeii ittt ettt et ettt e ettt eete e eeteaeeneeteenean 61

: 2,4-D’nin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme

stireleri, tanecik i¢i difiizyonu sabitleri ve yalanci ikinci

dereceden N1z SADILIETL.........ccccvviieiiiiie e e 67
: 2,4-D’nin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen

magnetik karbonlar {izerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon

101150101 BT 103 U1 U o DTSSR 73
: 2,4-D’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri..........ccveeevvieeeriieeeennieeieneseienen 76

: Tiramun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme

stireleri, tanecik i¢i diflizyonu sabitlerive yalanci ikinci

dereceden N1z SADILIETL.........ccvviiieiiiiee et st 82
: Tiramun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu igin adsorpsiyon

120105 510 BT:10) 1 (S PR OO U TR UPRUUURRR 87
: Tiramun B aktif karbonu ve B aktif karbonundan iiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu igin adsorpsiyon

120105 510 BST:10) 11 (S PO OO U U TR UUUUSRUUPRPRUION 88
: Tiramun C aktif karbonu ve C aktif karbonundan {iretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon

1ZOtErMI SADIICT L. ....eeeieeiie e e 88
: Tiramin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri..........ccveeeervveeerciveeeercrvesienesreseneans 91

: Linuronun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme
stireleri, tanecik i¢i diflizyonu sabitleri ve yalanci ikinci
dereceden h1Z SADIICT L. ......c.cueieiiieeiie e et 95

: Linuronun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan tiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon
1ZOLETMNI SADIICT L. ....eeeieeiiie e e 98

: Linuronun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu lizerine

adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri.........ccveeevvveeeiiivieeenes ceieieeeeenens 100

Xiil



Tablo 4.21

Tablo 4.22

Tablo 4.23

Tablo 4.24

Tablo 4.25

Tablo 4.26

Tablo 4.27 :

Tablo 4.28

Tablo 4.29

Tablo 4.30

Tablo 4.31

Tablo 4.32

Tablo 4.33

: Triton X-100’{in A aktif karbonu ve A aktif karbonundan tiretilen
magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme
stireleri, tanecik i¢i diflizyonu sabitleri ve yalanci ikinci
dereceden h1z SabItIeri.........ueeiiiiiieeiiiie et 106

: Triton X-100’Un A aktif karbonu ve A aktif karbonundan tretilen

magnetik karbonlar lizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon
1ZOLETMI SADIIET L. ...ttt et 111

: Triton X-100’Un B aktif karbonu ve B aktif karbonundan tretilen

magnetik karbonlar {izerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon
1ZOLETMI SADIICT L. ....eeeeeeeiiieeie e s 112

: Triton X-100’in C aktif karbonu ve C aktif karbonundan tiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon
1ZOtETMI SADIICT L. ....eeeieeiii e e 112

: Triton X-100’{in A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu

lizerine adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri..........ccceeevvveeeereerivneeens 115

: SDS’nin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme

stireleri, tanecik i¢i diflizyonu sabitleri ve yalanci ikinci

dereceden h1z SabItIeri..........ooiuieriiiiieii e 118
SDS’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon

1ZOLETTNE SADTLICT T 1.t eeeeeeeie ettt e 121

: SDS’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu

lizerine adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri ...........ccocveevvveeeirnveeennnee. 124

: Cr ®iyonunun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme
stireleri, tanecik i¢i difiizyonu sabitleri ve yalanci ikinci
dereceden h1z SAbItIETI. .........ooiuiiiiieii e 128

: Cr ®iyonunun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen

magnetik karbonlar lizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon
1ZOLETMI SADIICT L. ..o e 129

: F iyonunun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen

magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye
gelme siireleri, tanecik igi diflizyonu sabitleri ve Lagergren
birinci dereceden h1z Sabitleri.........ceveiiieriiiriiiieiie e 135

: F iyonunun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen

magnetik karbonlar ilizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon
1ZOLETMI SADTLICTL. ..ottt e 138

: Fiyonunun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu

iizerine adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri ............ccvveeveevieeennveneenns 140

X1V



SEMBOL LIiSTESI

-
~

>

SE00ONRT® o p

[=7
o
~

2,4-D

AG’
AS°

FTIR

MRI

-

: Lignin kaynakli aktif karbon

: Absorbans
: Attenuated Total Reflectance

: Absorptivite katsayisi

: Langmuir izoterm sabiti (Lmg™)

: Buharla aktiflestirilmis turba kokenli aktif karbon
: Buharla aktiflestirilmis ve asitle yikanmig turba kdkenli aktif karbon
: Denge konsantrasyonu (mgL™)

: Baslangi¢ konsantrasyonu (mgL™)

: Isin demetinin gegtigi Sl¢iim kabmim kalinligi (cm)
: dakika

: 2,4-diklorofenoksi asetik asit

: Standart entalpi degisimi (Jmol)

: Standart serbest enerji degisimi (Jmol™)

: Standart entropi degisimi (Jmol' K™

: Molar absorptivite katsayis1 (Lem™'mol™)

: Foruier Transform InfraRed

:Yercekimi ivmesi

: Magnetik alan (Oe)

: Gelen 151k siddeti

: Gegen 151k siddeti

: Freundlich izoterm sabiti

: Dagilim katsayis1

: Tanecik ici difiizyon sabiti (mggdak®?)

: Lagergren hiz sabiti (dak™)

: Yalanci ikinci dereceden hiz sabiti (dakg/mg)

: Kritik misel konsantrasyonu

: Adsorbent miktar1 (g)

: stvinin bir damlasinin kiitlesi (g)

: suyun bir damlasimin kiitlesi (g)

: Spesifik doygunluk magnetizasyon degeri, (JT 'kg™)
: Molarite

: damla agirligy, g

: Manyetik rezonans

: Manyetik rezonans siddeti
: Freundlich izoterm sabiti

: Normalite

: Stvinin yiizey gerilimi (dincm™)

: Suyun yiizey gerilimi (dincm™)

: Sifir ylik nokta pH degeri

: Belli zamanda birim miktar adsorbent tarafindan adsorplanan

adsorbat miktari (mgg'])

: Dengede birim miktar adsorbent tarafindan adsorplanan

adsorbat miktari (mgg'])

: Langmuir izoterm sabiti (mgg™)
: Gaz sabiti (kJ K 'mol™)
: Korelasyon katsayisi

: damlanm olusturdugu kapiler tiipiin yarigap1, cm

XV



rpm
SDS
SPION

TPR
UV
VSM
XRD
YAM

: dakikadaki doniis sayisi

: Sodyum dodesil siilfat

: Siiperparamagnetik demiroksit tanecikleri
: Zaman (dak)

: Mutlak sicaklik (K)

: Gegirgenlik

: Sicaklik Programli indirgeme

: Ultraviyole

: Titresimli Ornek Magnetometresi
: X-Isini karinimu

: Yiizey aktif maddeler

XVi



OZET

BAZI ORGANIK VE INORGANIK MADDELERIN AKTiF KARBON VE
MAGNETIK ADSORBENTLER UZERINDE ADSORPSiYONU

Organik maddelerden pestisitler, yiizey aktif maddeler, inorganik maddelerden F ve
Ccr" iyonlar1 yiiksek toksik etkileri nedeniyle ¢ok diisiik dozlarda bile ¢evreye zarar
vermektedirler. Organik ve inorganik bilesiklerin sulardan uzaklastirilmasinda en yaygmn
kullanilan proses adsorpsiyon prosesidir. Aritma tesislerinde en yaygm kullanilan
adsorbent yiiksek yiizey alan1 ve gézenek hacmine sahip olan aktif karbondur. Aritma
tesislerinde kullanilan karistirmali adsorpsiyon proseslerinde, sulardan adsorbentin
ayrilma islemi uzun zaman almasi nedeniyle problem olusturmaktadir. Magnetik hale
getirilmis  adsorbentler, magnetik alan uygulanarak c¢ok kisa zamanda aritma
havuzlarmdan uzaklastirilabilmektedir.

Bu calismada, cesitli aktif karbonlardan magnetik karbonlar tiretildi. Ayrica ayni liretim
kosullarinda saf demir oksitler elde edildi. Cesitli yiizey aktif maddeler (sodyum dodesil
siilfat (SDS), triton X-100), cesitli pestisitler (2,4-diklorofenoksi asetik asit (2,4-D),
tiram, linuron), Cr®" ve F iyonlarmm magnetik karbonlar iizerinde adsorpsiyonu
calisildi.

Magnetik karbonlarin yapilarinin aydinlatilmasi igin, saf demir oksitler ve magnetik
karbonlarm XRD analizleri, magnetizasyon Ol¢limleri, yiizey alani, mikrogdzenek ve
toplam gozenek hacmi Olgiimleri gerceklestirildi; aktif karbon ve magnetik karbonlarm
zeta potansiyelleri 6lgtildii. Yiizey fonksiyonel gruplarin belirlenmesi icin FTIR ve
Boehm analizleri yapildi.

Magnetik karbonlar ve demir oksitlerin XRD grafiklerinde, magnetik Ozellige sahip
Fe;O4 (magnetit) ve 7y-Fe,0; (maghemit) bulundu. Magnetizasyon oOl¢iim sonuglari,
spesifik doygunluk magnetizasyon degerinin, magnetik karbondaki demir oksit oraniyla
arttigim gosterdi. Spesifik doygunluk magnetizasyon degerinin, yiiksek aktif karbon
icerikli magnetik karbonlarda, hava ortaminda iiretilen magnetik karbonlarda ve
Fe’":Fe*" oranmnm yiiksek oldugu magnetik karbonlarda diisiik oldugu goriildi.

Yiizey alam1 ve g6zenek hacmi Ol¢iim sonuglari, demiroksitin magnetik karbonlarm
yiizey alanini, mikrogézenek ve toplam gézenek hacmini azalttigim gosterdi.

FTIR ve Boehm analizleri aktif karbon ve magnetik karbonlarin asidik ylizey
fonksiyonel gruplarmma sahip oldugunu ve magnetik karbon {iretim yonteminin yilizey
fonksiyonel gruplarmi etkilemedigini gosterdi.

Adsorpsiyon kinetiginin F~ iyonu i¢in Lagergren birinci dereceden hiz esitligine, diger
kirleticiler i¢in yalanci ikinci dereceden hiz denklemine uydugu bulundu. Herbir
adsorbent ve kirletici i¢in adsorpsiyon kinetigi hiz sabitleri ve tanecik i¢i diflizyon
sabitleri hesaplandi. Dengeye gelme siireleri bulundu.
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Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri hesaplandi. Adsorpsiyon kapasitesinin, herbir
kirletici i¢in magnetik karbondaki demiroksit oranmnin artmasiyla azaldigr goriildii.
Ayrica, hava ortaminda iiretilen magnetik karbonlarn ve Fe’":Fe*" orami yiiksek olan
magnetik karbonlarm adsorpsiyon kapasitelerinin yiiksek oldugu bulundu.

Ortam pH’s1 arttikca SDS, linuron, 2,4-D, tiram, Cr’ ve F iyonu adsorpsiyonlarmin
azaldigy, triton X-100 adsorpsiyonunun ise degismedigi bulundu.

Cesitli  sicakliklarda adsorpsiyon termodinamigi caligildi. Standart serbest enerji
degisimi (AG"), standart entalpi degisimi (AH") ve standart entropi degisimi (AS")
termodinamik parametreleri hesaplandi. Cesitli adsorbentler iizerine adsorpsiyonun
2,4-D, tiram, linuron ve triton X-100 kirleticileri i¢in sicaklikla azaldigi, F~ iyonu i¢in
ise sicakhkla arttigi goriildii. Adsorpsiyonun 2,4-D, tiram, linuron ve triton X-100
kirleticileri i¢in egzotermik ve diizensiz; F iyonu i¢in endotermik ve diizenli; tiim
kirleticiler i¢in kendiliginden oldugu goriildi.
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SUMMARY

ADSORPTION OF SOME ORGANIC AND INORGANIC SUBSTANCES ON
ACTIVATED CARBON AND MAGNETIC ADSORBENTS

Organic pollutants such as pesticides, surface active agents, inorganic pollutants such as
F and Cr®" ions with very small dosages damage the environment due to their high toxic
effects. Adsorption process is the most common process in order to removal organic and
inorganic pollutants from the aqueous effluents. Activated carbon is the most widely
used adsorbent in treatment systems since it has a great surface area and a pore volume.
The stirred adsorption process used in treatment systems, separation of the adsorbent
from water was a problem due to taking a long time. Magnetic adsorbents can be
separated from treatment pools in a short time applying magnetic field.

In this study, magnetic carbons were produced from several activated carbons. And also,
pure iron oxides were produced in the same reaction conditions. The adsorption of
several pesticides (2,4-dichlorophenoxy acetic acid (2,4-D), thiram, linuron), surface
active agents (sodium dodecyl sulphate (SDS), triton X-100), F~ and Cr®" ions on the
magnetic carbons was studied.

In order to characterize the structures of magnetic carbons, XRD analysis of magnetic
carbons and pure iron oxides, measurements of magnetization, surface area, micropore
and total pore volumes were carried out; zeta potentials of activated carbons and
magnetic carbons were measured. FTIR and Boehm analysis were carried out in order to
determine surface functional groups.

Fe;04 (magnetite) and y-Fe,03; (maghemite) which have magnetic properties were found
in the XRD spectrums of iron oxides and magnetic carbons. Magnetization
measurements showed that specific saturation magnetization value increases with iron
oxide ratio in the magnetic carbons. It was seen that specific saturation magnetization
value was low for magnetic carbons with high activated carbon ratio; magnetic carbons
produced in the air and magnetic carbons with high Fe’":Fe”" ratio.

Surface area and pore volume measurements showed that iron oxide decreased the
surface area, micropore and total pore volumes of magnetic carbons.

FTIR and Boehm analysis showed that activated carbons and magnetic carbons have
acidic surface functional groups and magnetic carbon production process did not affect
the surface functional groups.

It was found that adsorption kinetic data were fitted to the Lagergren first order rate
equation for F ions and pseudo-second order rate equation for other pollutants.
Adsorption kinetic rate constants and intraparticle diffusion constants for each adsorbent
and pollutant were calculated. Equilibrium times were found.

XiX



Langmuir and Freundlich isotherm constants were calculated. It was seen that
adsorption capacity for each pollutant decreased with increasing iron oxide ratio in the
magnetic carbon. In also, it was found that adsorption capacities were high for magnetic
carbons produced in the air environment and magnetic carbons with high Fe*":Fe*" ratio.

It was found that as the pH incresed the adsorptions of SDS, linuron, 2,4-D, thiram, cr
and F ions decreased, and also the adsorption of triton X-100 did not change.

Adsorption thermodynamic was studied at several temperatures. Standard free energy
change (AG®), standard enthalpy change (AH") and standard entropy change (AS")
thermodynamic parameters were calculated. It was found that the adsorption on the
several adsorbents was decreased with temperature for 2,4-D, thiram, linuron and triton
X-100 while increasing for F ions. It was seen that adsorption is exothermic and
uniform for 2,4-D, thiram, linuron and triton X-100 pollutans while endothermic and
nonuniform for F~ ions and spontaneous for all pollutants.
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1. GIRIS

Aritma tesislerinde kullanilan adsorpsiyon prosesleri sabit yatakli sistemlerde ya da
karistirmali  sistemlerde yapilmaktadir. Adsorpsiyon prosesinde en c¢ok kullanilan

adsorbent yliksek yiizey alan1 ve gelismis gozenek yapilar1 nedeniyle aktif karbondur.

Bir adsorpsiyon sisteminde adsorpsiyon verimine, adsorbentin yiizey alan1 ve gdzenek
yapisi, tanecik biiyiikliigli, adsorbentin yiizey 0Ozellikleri, adsorplanan maddenin
kimyasal 6zelligi ve ortamin pH’s1 gibi faktorler etki etmektedir. Adsorbentin tanecik
biiyiikliigli ayn1 zamanda adsorbentin yiizey alanmna da etki etmektedir. Aym gozenek
yapisina sahip olan iki adsorbentin yiizey alanlar1 kiyaslanirsa tanecik biiytikligi kiiciik
olan adsorbentin yiizey alan1 daha biiyiiktiir (Chang ve dig., 2006; Gupta ve dig., 2006;
Haghseresht ve Whittaker, 1999).

Sabit yatakli sistemlerde adsorbentin tanecik biiyiikliigii 0,5 mm’den kiiciik olursa
basing diismesine neden olmakta bu da kiitle transfer etkinligini dolayisiyla adsorpsiyon
kapasitesini olumsuz etkilemektedir (Chang ve dig., 2006). Karistirmali sistemlerde
kiigiik tanecikler kullanildiginda daha 1yi bir kiitle transfer etkinligi saglanarak ve verim
artmaktadir (Chen ve dig., 2004; Peng ve dig., 2005). Karistirmal sistemin bu 6zellik
acisindan sabit yatakl sistemlere iistlinligli vardir. Karistirmal sistemlerin sabit yatakl
sistemlere goOre bir dezavantaji, adsorpsiyon prosesi bittikten sonra ¢dkme icin
beklenilmesi ve bu nedenle zaman kaybedilmesidir. Zaman kaybini 6dnlemek amaciyla,
arastirmacilar disaridan bir giic uygulayarak ortamdan kirlilikleri uzaklastirmis,
adsorbentleri ¢ok kisa bir zamanda almak i¢in magnetik adsorbentleri gelistirmiglerdir.
Magnetik adsorbentlerin kullamildigi aritma havuzlarinda adsorpsiyon prosesi sonrasi
uygulanan magnetik alan ile adsorbentler, aritma havuzundaki sudan kisa bir zamanda
alinabilmektedir. Magnetik adsorbentlerm bu avantaji ¢esitli aragtirmacilarm bu konuyu
caligmasma neden olmustur (Altntas ve dig., 2007; Banerjee ve Chen, 2007;
Chang ve dig., 2006; Chen ve Shunnian, 2004; Huang ve dig., 2006; Jeon ve dig., 2007,
Li ve dig., 2008; Moriguchi ve dig., 2005; Nah ve dig., 2006; Oliveira ve dig., 2002;



Oliveira ve dig., 2003; Oliveira ve dig., 2004; Pankhurst ve dig., 2003;
Peng ve dig., 2005; Peng ve dig., 2006; Perez ve dig., 1998; Safarikovaa ve dig., 2007;
Sheha ve El-Zahhar, 2008; Sheha ve Metwally, 2007; Vaughan ve Reed, 2005;
Zhang ve dig., 2007).

Simdiye kadar yapilan caligmalarin kapsamli olmamasi ve konuyu biitiini ile ele
almamast bu konu ile ilgili literatiiriin en biyiik eksikligidir. Bir adsorbentinin
kapasitesinin ne kadar iyi oldugunun anlasilmasi i¢in adsorbentin miimkiin oldugu kadar

degisik tiirde kirletici maddeler kullanilarak denenmesi gerekmektedir.

Bu calismanin amaci, aritma havuzlarinda adsorpsiyon prosesi sonrasi uygulanan
magnetik alan ile aritma havuzundaki sudan kisa bir zamanda ayrilabilen ¢esitli kaynaklh
magnetik adsorbentler iiretmek, magnetik adsorbentlerin yapilarmi aydinlatmak ve bu
magnetik adsorbentlerle sodyum dodesil siilfat (SDS), triton X-100 (yiizey aktif
maddeler), 2,4-D, tiram, linuron (pestisitler) organik kirletici, Cr"" ve F iyonlart
inorganik kirletici maddelerin adsorpsiyonunu zaman, konsantrasyon, pH ve sicakligin

bir fonksiyonu olarak incelemektir.



2. GENEL KISIMLAR

2.1 ORGANIK VE INORGANIK KIiRLETICIiLER

Pestisitler, yiizey aktif maddeler gibi organik kirleticiler, Cr*" ve F~ iyonu gibi inorganik
kimyasallar tarim uygulamalar1 sonrasinda, endiistriyel ve evsel atiklarin ¢evre sularmna
verilmesi, kanalizasyon sulari, depo sizintilariyla suya, topraga karigmasi sonucunda,
bitki, sebze ve meyvelerin yapisma, besin zinciriyle memelilerin metabolizmasma
gecebilirler. Toksik etkileri nedeniyle cevre saghgmi tehdit eden organik ve inorganik
kirleticilerin  sulara karigmasi, kirlilik kaynaklarinin tespit edilmesindeki zorluk
nedeniyle Onlenememektedir (Ayar ve dig., 2008; Filipe ve dig., 2009;
Gonzales-Pradaz ve dig., 1997; Gonzales-Pradaz ve dig., 1999; Gupta ve dig., 2006;
Hameed ve dig., 2009; Kang ve dig., 2002; Mahramanlioglu ve dig., 2000;
Mahramanlioglu  ve  dig., 2003; Kizilciki ve  Mahramanlioglu, 2002;
Misirli ve dig., 2004; Aksu ve Kabasakal, 2010; Salman ve Hameed, 2010;
Sharma ve dig., 2003; Xi ve dig., 2010; Zahoor, 2010)

2.1.1 Pestisitler

Pestisitler, tarim koruma ilaglar1 olarak, iirliniin gelismesini etkileyen yabanci bitkilerin,
otlarin giderilmesinde, bitkilerin gelismesinde diizenleyici olarak ve haserelere karsi
kullanilan klorlu hidrokarbonlardir. 2,4 diklorofenoksiasetik asit (2,4-D), tiram ve

linuron en yaygin kullanilan pestisitlerdir.

Genel ad1 2,4-D olan 2,4 diklorofenoksiasetik asit, ester, amin, ve tuzun farkl tiirevleri
seklinde ¢oOziinebilen ve ucucu fenolik kokulu beyaz toz seklinde, molekiil agirlig

221,04 g mol™” olup acik kimyasal formiilii Sekil 2.1°de verilmistir (Anon., 201 la).
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Sekil 2.1 2,4-D’nin molekiil formiilii



Deri ve solunum yoluyla organizmaya almip zehirlenmeye neden olmaktadir. Solunum
yoluyla alindiginda, bas donmesi, gogiiste yanma ve oksiiriige, deri yoluyla alindiginda
ise sinir ve kas sistemi, karaciger ve bobrekte kalici hasara neden olmaktadir.
Zehirlenme belirtileri, bas agris1 ve donmesi, yorgunluk, istahsizlik, mide bulantisi,

kusma, goz, burun ve deride yanma ve tansiyon yiikselmesidir (Anon., 2011a).

Tiram bitki, meyve ve sebzelerde dezenfektan olarak ve depodaki bazi {iriinlerin
haserelerden korunmasi i¢in kullanilan bir pestisittir. Solunum ve sindirim yolu ile
zehirlenmeye neden olmaktadir. Akut zehirlenme belirtileri, basagrisi, bas donmesi,
yiiksek tansiyon, bogazda yanma, gézde kizarma, burunda akinti, yorgunluk ve ishal
v.b sindirim sistemi hastaliklaridir. Kronik zehirlenme belirtileri ise, uyusukluk, hareket
ve konugma bozuklugudur (Filipe ve dig., 2009; Filipe ve dig., 2010;
Misirli ve dig., 2004; Sharma ve dig., 2003; Zahoor ve dig., 2010; Anon., 2011).
Kimyasal adi tetrametilthiuram disiilfit (CcH;2N2S4) olan tiram, kendine has kokusu ile
beyaz veya renkli kristal yapili, molekiil agirhgi 240.43 g mol” olup kimyasal agik
formiilii Sekil 2.2°de verilmistir (Anon., 2011a).

CHs
“ ﬁ ﬁ SoHs
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Sekil 2.2 Tiramm molekiil formiilii

Linuron ise yayginca patates, havug, sogan, aycicegi ve bircok yaprakl sebzede, sogan
kokli  bitkilerin  tiretiminde kullanilan bir pestisit olup istenmeyen bitkilerin
giderilmesinde linuronun fotosentez inhibitdrii &zelliginden faydalamilir. Istenmeyen
bitkilerin fotosentezini engeller. Linuron, memeliler ic¢in diisiik toksisiteye sahiptir
(Gonzales-Pradas ve dig., 1997; Gonzales-Pradas ve dig., 1999;
El Imache ve dig., 2009; Rodriguez-Cruz ve dig., 2008; Wrzosek ve dig., 2011;
Alila ve dig., 2010; Anon., 2011a). Suda 1yi, alifatik karbonlarda az, etanol ve
aromatiklerde orta derecede c¢oziinen, kimyasal adi 3-(3,4-diklorofenil)-1,1 metileniire
ve molekiil agirhgi 249,09 g mol” olan linuronun kimyasal agik formiilii Sekil 2.3 ‘te

verilmistir (Anon., 2011a).
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Sekil 2.3 Linuronun molekiil formiilii
2.1.2 Yiizey Aktif Maddeler

Yiizey aktif madde (YAM)’ler, suyu seven hidrofilik bir bas grup ve yag: seven lipofilik
bir kuyruktan olusan amfifilik (hem hidrofilik hem de hidrofobik yapida) molekiillerdir.
YAM’lerin 6zellikleri bas ve kuyrugunun yapisma baghdir. Hidrofilik gruplari anyonik,
katyonik, zwitterik ya da noniyonik olabilir. Hidrofobik kuyruk genellikle zincirde 10 ve
20 karbon atomuna sahip, doymus, doymamus, lineer, dallanmus, alifatik ve/veya
aromatik bir veya daha fazla hidrokarbon zincirine sahip olabilir (Levine, 1995;

Lodhia ve dig., 2010).

YAM’ler, yiizey/arayiizeyde toplanarak yiizey gerilimini diisiiren, serbest enerjiyi
arttiran maddelerdir. Yiizey, iki fazdan birinin gaz (hava) oldugu sistem, araylizey ise
fazlar1 kati-kati, kati-stivi ve sivi-sivi olan sistemlerdir. Arayiizey serbest enerjisi,
araylizeyin meydana gelmesi i¢in gerekli olan minimum istir. Yiizey gerilim ise birim
alandaki arayiizey serbest enerjisini arttirmak veya birim alanda o arayiizeyi olusturmak
veya genisletmek i¢in gerekli minimum istir. Bir sistemdeki fazlarn yapismm birbirine

benzerligi 6l¢iisiinde, yiizey veya arayiizey gerilimi diistiktiir (Berkem ve dig., 1994).

YAM’ler genellikle dogrusal bir molekiil olup c¢oziiciiyli seven (liyofil) grup ve
¢oOziiciiyii sevmeyen (liyofob) grup olmak iizere iki kistmdan olusur. YAM’lerin iginde
bulundugu ¢o6ziicii su ise YAM’lerin kisimlar1 hidrofil-hidrofob; yag ise liyofil-liyofob

olarak adlandirilir.

YAM’ler hidrofil grubun oOzelligine gore, anyonik, katyonik, iyonik olmayan
(noniyonik) ve amfoterik olmak {izere dort bashikta smiflandiriir. Yiizey aktif
maddelerin sulu c¢ozeltilerinde konsantrasyonun artmasiyla ylizey gerilim, osmotik
basing, elektrik iletkenlik, bulamkhk vb. ozellikleri degisir. Konsantrasyon arttik¢a
serbest enerji artar, belli bir konsantrasyon degerinde YAM molekiillerinin hidrofilik

kisimlar1 ylizeye, hidrofobik kisimlar1 ¢oziiciiye dogru yonlenir, serbest enerji dengesi



olusur. Bu konsantrasyon degerinin ilizerindeki konsantrasyonlarda, YAM molekiilleri
cozelti icinde termodinamik olarak kararl hal almak i¢in kiimeleserek misel adi1 verilen

kolloidal yapilar olustururlar (Tanford, 1973; Levine, 1995).

Miseller, YAM’lerin polaritasine ve molekiiler geometrisine gore cift tabaka, kabarcik,
ters miseller seklinde olabilirler. Misel olusumunun basladigi YAM konsantrasyonuna
““kritik misel konsantrasyonu (KMK)’* denir. KMK’da tekli YAM molekiillerinin sayisi
degismez, ¢oklu YAM molekiillerinin sayis1 yani misel olusumu artar. Her YAM nin

KMKs1 degisiktir (Tanford, 1973).

Sulu ¢ozelti icinde olusan miselde YAM nin hidrofobik kuyruk grubu misel merkezinde
toplanir, hidrofilik bas grubu ise miselin disindadir. Tipik bir misel yapist Sekil 2.4°te
verilmistir (Tanford, 1973).

Sekil 2.4 Tipik bir misel yapist

KMK’ya hidrokarbon zincirin uzunlugu ve yapisy, polar bas grup yapisy, katki
maddeleri, sicaklik ve basing etki eder. Hidrokarbon zincirin uzunlugu arttikga KMK
azalir. YAM adsorpsiyon kapasiteleri hidrofobik kuyruk uzunlugu azaldik¢a artar. Bir
caligmada cesitli hidrofobik kuyruk uzunluklarma sahip YAM’lerin aktif karbon {izerine
yapilan adsorpsiyonunda adsorpsiyon kapasitelerinin azalan hidrofobik kuyruk uzunlugu
yoniinde Triton X-305< Triton X-165<Triton X-114< Triton X-100 arttig1, en yiliksek
adsorbent kapasitesine en uzun hidrofobik kuyruga sahip Triton X-100in sahip oldugu
bulunmustur (Bai ve dig., 2010). Hidrofobik kuyruk uzunlugunun azalmasiyla
adsorpsiyon kapasitesindeki artis, Y AM’nin KMK’smim artmastyla iligkilendirilebilir.

YAM’deki iyonik grup saysi arttikca, KMK artar. Tuz konsantrasyonu arttik¢a, misel
boyutunun biiyiimesine neden olur. Iyonik YAM’de sicaklik arttikga, KMK artar. Iyonik
olmayan YAM’de ise sicakligin artmasiyla KMK azalir. Sicaklik arttikca YAM’nin
hidrofilik bas grubunun dehidratasyonu sonucunda, bulaniklasma olur. YAM ¢ozeltisi

belli bir sicakhgm iizerine isitildiginda ¢ozelti bulaniklagir. YAM’nin bulaniklagsmaya



bagladig1 sicaklik noktasina “bulutlanma noktasr” denir. Bulutlanma noktasmnin iizerinde
misel kiimeleri meydana gelir. YAM’nin bulutlanma noktast YAM’nin hidrofobikligi
arttikca artar. Basincin belli bir degere kadar artisinin KMK’y1 arttirdigi, bu degerden

sonra ise azalttig1 saptanmustir (Tanford, 1973).

YAM’lerden Triton X-100 ve SDS, endiistriyel ve bilimsel caligmalarda yaygm olarak
kullanilmakta olup topraga ve cevre sularma karistiklarinda insan ve cevre sagliga
zarar verirler. YAM’lerin sulardan ve toprak, sedimentler ve killer {izerine
adsorpsiyonuyla 1ilgili bir ¢ok c¢alisma bulunmaktadir (Guangzi ve dig., 20009;
Fainarman ve dig., 2009; Mubherei ve dig., 2009; Porcel ve dig., 2001).

Triton X-100 (polietilen glikol ter-oktil fenil eter) evsel ve endiistriyel temizlik
malzemelerinde, deterjan, dezenfektan yag ¢oziicii olarak, emiilgator, kopiik azaltici,
yag giderici olarak kullanilmaktadir (Rodriguez ve dig., 1997,
Romero-Cano ve dig., 2000; Porcel ve dig., 2001). Suda iyi ¢6ziiniir. Diiz zincirli
hidrokarbonlarda ve petrolde ¢6ziinemez. Genel formili C;4H,O(C,H40), olan
molekiilde “n” yaklasik 9,5 kabul edilmektedir. Molekiil agirhg: 625 gmol”, KMK s1 ise
0,15 gL™dir (Cotoruelo ve dig., 2009; Rodriguez ve dig., 2005;
Zdziennicka ve dig., 2009; Romero-Cano ve dig., 2000). Triton X-100’tin molekiil
yapist Sekil 2.5°te verilmistir.

Sekil 2.5 Triton X-100’iin molekiil formiilii

SDS, temizlik ve hijyen iirlinlerinde ve merhemlerin {iretiminde hammadde olarak
kullanilan anyonik bir YAM’dir. Yag lekelerinin cikartimasinda giiclii bir YAM dir.
SDS, baglica kimya endiistrisinde, motor yagi ¢oziiciileri, zemin temizleyicileri, araba
temizlik malzemeleri, dis macunu, sampuan, tiras ve banyo kdopiiklerinde olmak iizere
bir¢ok endiistriyel temizlik {iriinlerinde hammadde olarak kullanilmaktadir. Molekiil
formiili NaC,H»sSO; ve molekiil agirhgi 288,4 gmol’!, KMK’s1 2,38 gL dir
(Rodriguez ve dig., 2005). SDS’nin molekiil yapis1 Sekil 2.6’da verilmistir.
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Sekil 2.6 SDS’nin molekiil formiilii

2.1.3 Cr*® iyonu

Krom erime noktas1 1857 °C ve ¢ok sert bir metal olup, celik, elektrokaplama, dericilik,
metal ve maden endiistrisinde kullanilmaktadir. Krom, cesitli endiistri atik sularinda
Cr’" ve Cr"" iyonu olarak bulunmaktadir. Cr’* canlilarda gerekli bir iyon olup,
memelilerde glukoz ve yag metabolizmasinda gereklidir. Cr®" iyonu biyolojik
sistemlerde toksik etkiye sahip olup, organizmaya alindiginda astim, bronsit, akciger ve

deri hastaliklarina neden olmaktadir.

Cr® iyonu suda ¢ok iyi hidroliz olur. 500 mg L"’den diisiik konsantrasyonlarindaki
¢ozeltilerinde hakim olan Cr®" iyonu tirleri HCrO4 ve CrO4> tiirleridir. HCrO4 ve
CrO4” iyonlar1 arasmdaki denge reaksiyonu (2.1)’de verilmistir. Asidik pH<3
kosullarinda Cr2072', HCrOy, Cr30102' ve Cr4032' tiirleri, pH=3-6 araliginda HCrO4
tiirii, pH>8’de ise CrO,” tiirii kararl haldedir. 50mg L™"’den yiiksek konsantrasyonlarda
ise Cr,O;% tiirii hakimdir (Mor ve dig., 2007; Mahramanlioglu ve dig., 2001;
Anandkumar ve dig., 2009).

HCrO4 < H™ + CrO4” 2.1)

2.1.4 Floriir iyonu

Flor elementi, yiiksek reaktivitesi nedeniyle dogada organik ve imnorganik maddelerle
reaksiyona girerek olusturdugu floriir bilesikleri halinde bulunur. Flor ve bilesikleri, cam
endiistrisinde asmdirict olarak, buzdolabi, klima gibi havalandirma ve sogutma
sistemlerinde, kozmetik endiistrisinde deodorant, dis macunu gibi {riinlerde, ileri
teknoloji endiistrisinde yar1 iletkenlerin ve entegre devrelerin iiretiminde, teflon
endiistrisinde kullanilmaktadir (Mahramanlioglu ve dig., 2002). Diinya Saghk Orgiitii
(WHO) tarafindan i¢cme sularinda maksimum izin verilebilir floriir (F) iyonu
konsantrasyonu 0,5-1,5 mgL'1 olarak kabul edilmektedir (Bahaumik ve dig., 2011;
Karthikeyan ve dig., 2011; Medellin-Castillo ve dig., 2007). F iyonu saghga faydal



olmasmm yanmnda 1,5-4,0 mgL"’nin iizerindeki dozlarda dislerde siyah ya da koyu
renkteki leke olusumu (florozis hastalig), 4-10 mgL"nin tizerindeki dozlarda ise iskelet
ve kemik sisteminde 6nemli derecede bozukluklar meydana gelmektedir (Mohapatra ve
dig., 2009; Medellin-Castillo ve dig., 2007). Endiistri atik sularinda bulunan F* iyonunun
cevre sularma karigsmadan uzaklastirilmasi, iyon degisimi, kimyasal ¢oOktiirme ve
adsorpsiyon gibi yontemlerle yapilmaktadir. Bu yOntemlerin arasinda adsorpsiyon
yontemi, sadece floriir iyonu icin degil genelde tiim kirleticilerin uzaklatirilmasi igin
verimli olmasinin yaninda, diger yontemlere gore diisiik maliyetinden dolayr tercih
edilmektedir (Abe ve dig., 2004; Alagumuthu ve Rajan, 2010; Ayoob ve Gupta, 2008;
Bahaumik ve dig., 2011; Chen ve dig., 2011; Deng ve dig., 2011; Fan ve dig., 2003;
Gogoi ve Bariah, 2008; Jagtab ve dig., 2009; Mohapatra ve dig., 2009; Tor, 2006).

2.2. ADSORBENTLER VE MAGNETIK ADSORBENTLER

Adsorbentler, gozenekli yapiya sahiptir. Katilarm icinde veya goriinen ylizeyinde
bulunan bosluk, oyuk, kanal ve catlaklara genel olarak ‘‘g6zenek’” ya da “‘por’’ denir.
Katmm bir gramindaki goézeneklerin toplam hacmine ‘‘6zgiil gdézenek hacmi’’, bu
gozeneklerdeki duvarlarin toplam yiizeyine ise ‘‘0zgiil yiizey alani’” denir. Go6zenekler
kiigiildiikce, duvar sayis1 arttigindan 6zgiil ylizey alan1 da artmaktadir. Bir adsorbentin
adsorplama giicii, kimyasal yapisiin yaninda, 6zgiil yiizey alani, 6zgiil gozenek hacmi
ve gdzenek boyut dagilimma bagl olarak degismektedir. Adsorbentler, makro, mezo ve
mikrogdzeneklerden olusurlar (Berkem ve dig., 1994; Rouquerol ve dig., 1999; Stoeckli
ve Centeno, 2005). IUPAC’a gore, ¢aplart 50 nm’nin {istiinde olan godzenekler
makrogdzenek, 2-50 nm arasmda degisen gozenekler mezogdzenek, 2 nm’den kiiciik

gozenekler ise mikrogdzenekler olarak adlandirilir (Schouten ve dig., 2007).
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Adsorbentlerin gdzenek yapist Sekil 2.7°de verilmistir.

Micropores

Macropores ————————*
Mesopores

=

Sekil 2.7 Adsorbentin tipik gozenek yapisi

Mezogozenekler ve mikrogdzenekler adsorpsiyonda adsorbent i¢ yilizeyindeki en 6nemli
kisim, makrogdzenekler ise mikrogdzeneklere dogru hizh bir diflizyon i¢in iletici olarak
gereklidirler. Mikro, mezo ve makrogdzeneklerin oranlari, adsorbentin ham maddesine
ve uygulanan aktiflestirme islemine bagh olarak degisir (Gergova ve dig., 1994;

Guo ve dig., 2002; Guo ve Lua, 2003; Ryu ve dig., 1998).

Adsorpsiyon ile su aritiminda en ¢ok kullanilan adsorbentler, aktif karbon, alumina,
silikajel, fuller topragi, bazik makropdrdz iyon degistirici regineler ve aktif silikadir.
Bunlarm yaninda, aga¢ kabugu, musrr kogani, aycicegi kabuklari, mangal komiir,
aktiflestirilmis kil gibi daha wucuz hammaddelerden iiretilen adsorbentler de
kullanilmaktadir. Bu adsorbentler, agir metaller, pestisitler, ylizey aktif maddeler, fosfat,
stilfatlar gibi inorganik ve organik kirleticileri adsorplayabilmektedirler.

2.2.1 Aktif Karbon

Aktif karbon, yapisinda karbon igeren maddelerin kimyasal ya da termal aktiflestirilmesi
sonucu farkhh gozenek sayisi, gozenek hacmi ve ylizey alanma sahip, adsorplama

kapasitesi yliksek olan modifiye edilmis karbonlardir.

Karbon, dogada elmas ve grafit olmak tiizere iki tane kristalize allotropu seklinde
bulunur. Elmas en sert ve en kararli yapidaki maddedir. Elmasin, bag elektronlari

atomlar1 arasinda sabittir. Grafit, karbon atomlar1 arasinda cifte bag icerir ve karbon



11

atomlar1 birbirine zayif Van der Waals kuvvetleri ile baghdirlar ve cifte bag igerirler

(Berkem ve dig., 1994).

Aktiflestirme igleminde grafit kristal yapisindaki karbon baglarinin kirilmasiyla, grafit
kristallerinin gelisigiizel siralandig1 aktif karbonlar elde edilir. Aktif karbon eldesinde
kullanilan yiizey alanlari genelde 10-15 m’g’ olan hammaddelerden, aktiflestirme
islemiyle oldukga yiiksek yiizey alanina sahip aktif karbonlar elde edilmektedir. Aritma
proseslerinde genellikle yiizey alami yaklasik 1000 m’g” olan aktif karbonlar tercih
edilir. Bir aktif karbonun yiizey alam 5-3000 m’g’ deger araliginda degisiklik

gosterebilir.

Aktif karbon, komiir ve odun, linyit, turba ve her cesit tenorlii komiir, ¢lirimiis bitkiler
gibi fosil maddelerden, petrol fraksiyonlari, kok ve endiistriyel atiklardan araba
lastikleri, hindistan cevizi kabugu, findik kabugu, piring kabugu, seftali kabugu, zeytin
cekirdegi gibi karbon icerikli her maddeden iiretilebilir (Rouquerol ve dig., 1999;
Stoeckli ve Centeno, 2005).

Karbon igerikli hammaddelerden aktif karbon elde edilmesinde, kimyasal, termal ve su
buhariyla aktiflestirme islemleri kullanilir (Gergova ve dig., 1994; Guo ve Lua, 2002;
Guo ve Lua, 2003).

Kimyasal aktiflestirme isleminde, karbon igerikli hammadde, fosforik asit, nitrik asit,
stlfurik asit, cinko—kloriir, hidroksitler, karbonatlar ve alkali metalleri gibi inorganik

kimyasal madde ile karistirilir.

Termal aktiflestirme isleminde, hammadde azot atmosferinde yiiksek sicakliklarda
karbonlastirihr. Buna ‘‘piroliz’” denir. Piroliz sonrasinda, karbonca zengin kati
maddeyle birlikte hidrojence zengin ucucu bilesikler meydana gelir. Pirolizde, ilk olarak
metilen, oksijen ve aromatik bilesikleri arasindaki en az kararh -S- kiikiirt kopriilerinin
kirilmastyla ugucu radikal bilesikler, ikinci olarak ucucu ya da ugucu olmayan radikal
bilesiklerin birbirleriyle polimerizasyon ve kondensasyon reaksiyonlar1 yapmasiyla

karbonca zengin kat1 tanecikler olusur.
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Su buhariyla aktiflestirme, aktif karbon gdzeneklerinde adsorplanan ugucu bilesiklerin
desorpsiyonuyla, toplam gozenek hacminin ve spesifik yiizey alanmnin arttirilmasi

amaclanir.

Aktif karbon ylizeyinde baslica karboksilik gruplar, fenolik gruplar, kinon tipi karbonil
gruplar, laktanlar, laktonlar, siklik peroksitler, eter tipi oksijenler, azot ve halojenler
bulunur. Asidik yiizey Ozelligindeki karbonlar, yiiksek oksijen igerikli, bazik yiizey
ozellikli karbonlar ise diisiik oksijen igeriklidirler. Asidik karakterli karbonlar, katyon
degistirici, bazik karakterli karbonlar ise anyon degistirici ozelliktedirler. Karboksilik
yiizey gruplari, karbonun negatif yiizey yilikiine sahip olmasini saglamaktadir
(Boehm, 1994; Bandosz ve dig., 1992; Bandosz ve dig., 1999; Haghseresht ve
dig., 2002).

Yiiksek ylizey alam1 ve gozenekli yapisi sebebiyle gazlar1 ve sularda dagilan ya da
coziinen kimyasal bilesikleri etkili bir sekilde adsorplayabilen aktif karbonlar,
yiizeylerinde bazi iyon ya da bilesiklerin tutturulmasi ya da aktif karbonun demiroksitin
etrafinda bir ylizey tabaka olusturarak kaplamasi gibi yontemlerle modifiye edilip daha
fonksiyonel hale doniistiiriilebilmektedir (Yin ve dig., 2007; Lodhia ve dig., 2010;
Laurent ve dig., 2008).

2.2.2 Magnetik Adsorbentler

Cevresel problemlerin ¢dziilmesi i¢cin, magnetik tanecik teknolojisi uygulamasi, son
yillarda ¢ok dikkat g¢ekmektedir. Magnetik adsorbentler/tanecikler, su ya da gaz
ortamlarindan  kirliliklerin ~ adsorplanmasinda  kullanilabilmekte ve  adsorpsiyon
sonrasinda, basit bir magnetik prosesle ortamdan ayrilabilmektedir. Bu teknolojinin
ornekleri olarak, atik suyun koagiilasyonunun hizlandirilmas: i¢cin  magnetik
parcaciklarin; siitten radyoniikleidlerin uzaklastirilmasi i¢in, magnetit kaplh fonksiyonel
olan rec¢ine benzeri bir polimerin; organik boyar maddelerin adsorpsiyonu igin
poli-(oksi-2,6-dimetil-1,4-fenilen) ve petrol sizintis1 1slah calismalarinda polimer kaph
magnetik taneciklerin kullanimi verilebilir (Oliveira ve dig., 2002; Oliveira ve
dig., 2003; Oroliova ve dig., 2009; Safarikova ve dig., 2008; Chen ve dig., 2009;
Chang ve Chen, 2005; Chang ve dig., 2006; Gong ve dig., 2009; Zargar ve dig., 2009;
Xing ve dig., 2009; Mahramanlioglu ve dig., 2010; Dong ve dig., 2010; Feng ve
dig., 2010; Genc-Fuhrman ve dig., 2008; Hu ve Lo., 2005; Hou ve dig., 2011; Huang ve
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Chen, 2006; Ishiwata ve dig., 2010; Lin ve dig., 201la; Lin ve dig., 2011b;
Nassar, 2010; Nguyen ve dig., 2011; Panneersel ve dig., 2011; Ren ve dig., 2008;
Rosas ve dig., 2010; Safarik ve Safarikova, 2007; Safarik ve Safarikova, 2010;
Safarikova ve dig., 2005; Singh ve dig., 2011; Smeonidis ve dig., 2011; Sun ve
dig., 2010; Vaughan ve Reed, 2005; Zhao ve dig., 2010).

Magnetik taneciklerden ayrica tip alaninda, organizmadaki dokunun istenen hedef
bolgesine (6rn., timorlii bolge) ilag ajanlarmm tasinmasida, Manyetik Resonans (MR)
goriintlistiniin siddetinin arttirilmasinda faydalanilmaktadir (Kuznetsow ve dig., 1999;
Lodhia ve dig., 2010). MR goriintii siddetinin (MRI) arttirilmasinda siiperparamagnetik
olduklarmdan dolayr demiroksit nanotanecikleri kullanilmaktadir. Biyouyumlu, toksik
olmayan ve magnetik olan siiperparamagnetik demir oksit taneciklerinin (SPION) ilag,
protein, enzim, antikor ve diger molekiiler hedef hiicrelere baglanmasi beklenir. Cok
cesitli demiroksit nanotanecikleri vardir. Baglica demiroksit nanotanecikleri maghemit
(v-Fe;03), magnetit (Fe;O4) ve hematit (a-Fe,Os)’tir. Bu nano demiroksit taneciklerinin

arasmda biyouyumlu olmasi nedeniyle en 6nemlisi magnetittir (Lodhia ve dig., 2010).

Magnetik nanotaneciklerin liretim prensibi, demiroksit taneciklerinin genellikle organik
madde olmak iizere bir ylizey tabakasiyla kaplanmasidir. Yiizey tabaka, cekirdegi
korumak ve kararli olmasmi saglamak amaciyla cekirdek ve cevre arasinda engel
olusturur. Magnetik 06zelligi nedeniyle nanotaneciklerin yapisinda ¢ekirdek madde
olarak kullanilan demiroksit kararli bir yapida degildir, oksitlenerek nanotanecigin
fiziksel Ozelliklerini degistirebilir. Cekirdek etrafindaki yiizey tabakasi reaktivite,
coziiniirlik ve araylizey etkilesimlerini saglar. SPION’larn doygunluk magnetizasyon
degerlerinin yiiksek olmasi, magnetik hassasiyetinin arttirilmasi sonucunda giicli MRI
sinyallerinin elde edilmesine yol ac¢maktadwr. SPION’larin tipik doygunluk
magnetizasyon degerleri 30-90 emug™ arasinda degismektedir (Lodhia ve dig., 2010).

Magnetik taneciklerin magnetizasyon degerlerini etkileyen baslica faktorler, tanecik
biiyiikliigii, tanecikler arasindaki bosluklar ve demiroksitin kristal yapisidir. Magnetik
taneciklerde en yliksek doygunluk magnetizasyon degerlerinin 6-20 nm tanecik boyut
araliginda goriildiigi bildirilmistir. Silika yiizey tabakasimdan olusmus bir magnetik
tanecikte ise, silikanin bosluklu yapisiyla her bir magnetit taneciginin bagmmsizca
hareket etmesini saglayarak magnetizasyonu arttirdigi bildirilmistir (Lodhia ve dig.,

2010; Jun ve dig., 2005).
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Magnetik nanotaneciklerinin iiretiminde, kimyasal ¢oktlirme, smirh ortam reaksiyonlari
ve yiiksek sicaklik metotlarindan faydalaniimaktadir (Laurent ve dig., 2008; Lodhia ve
dig., 2010; Perez ve dig., 1998).

Kimyasal Coktiirme

Kimyasal c¢oktiirme isleminde prensip, magnetit (Fe;O4) ya da maghemitin (y-Fe,O3),
Fe ** ya da Fe*" tuzlarmm karistrilmasiyla (2.2) reaksiyonuna gore pH 8-14 araliginda
olusturulmasidir. Coken magnetit siyah renklidir (Laurent ve dig., 2008).

Fe’" + 2Fe’” + 80OH — 14Fe;04 + 4 H,0 (2.2)

Kimyasal ¢okme Oncesinde, oksidasyonla magnetik taneciklerin fiziksel ve kimyasal
ozellikleri etkilenebilmektedir. Demiroksit ya da magnetitin oksidasyonu maghemitin
olusmas1 anlamma gelir. Oksidasyonun Onlenmesi amaciyla reaksiyonun azot gazi
ortaminda gergeklestirilmesi uygundur (Lodhia ve dig., 2010). Medikal goriintiileme ile
ilgili yapilan bir caligmada magnetizasyon degerlerinin magnetit ve maghemit i¢in
srrastyla 92 ve 78 emug’ olarak bulundugu bildirilmistir (Corot ve dig., 2006).
Kimyasal  ¢oktliirme  prosesinin  avantaji,  biiyiik  miktarlarda  sentezlerin
gerceklestirilebilmesidir.  Kimyasal — ¢oktiirmede  homojen  tanecik  boyutunun
saglanabilmesinde pH, sicaklik, Fe’":Fe*" orani faktorleri 6nem tasimaktadir. Magnetik
taneciklerin eldesi i¢in kimyasal ¢oktiirme prosesi alkali ortamda yapilir. Bir ¢calismada,
ortam pH’smm ve/veya Fe’":Fe’” oranmin artmasiyla tanecik boyutunun azaldigi
bildirilmistir (Lodhia ve dig., 2010). Diger bir ¢alismada, Fe’":Fe’” oranmm tanecik
boyutu, yapist ve magnetik ozelliklerine etkisi cahsilmus, diisik Fe’":Fe'™ oranlarinda
(<0,3) gotit olusumu, 0,3<Fe’":Fe’'<0,5 arahginda ise 4 nm ve daha biiyiikk boyutta
magnetit olusumu goriilmiistiir (Jolivet, 1992). Bir ¢alismada tekil dagilmis magnetitin
tanecik boyutunun 4-12 nm araliginda oldugu bildirilmistir (Jun ve dig., 2005). Babes ve
dig., (1999)’nin yaptiklar1 ¢ahsmada wuygun tanecik boyutunun dolayisiyla
magnetizasyonun eldesinde Fe*":Fe’" oranmmn énemini vurgulanustir. Yiiksek Fe*":Fe®"
oram (0.4<Fe’":Fe’'<0.6) arahgmnda literatiirle uygun, 6zellikle tip alaninda yapilan
MRI c¢alismalarmda uygun kabul edilen homojen tekil dagilimh biiyiik boyutlu
nanotaneciklerinin olustugu bildirilmistir (Laurent ve dig., 2008; Lodhia ve dig., 2010;
Jolivet ve dig., 1992; Jiang ve dig., 2004). Alkali ortamda pH azaldik¢a tanecik
boyutunun biiyiimeye devam ederek daha biiyiikk tanecikler meydana getirdigi
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goriilmiistiir (Jiang ve dig., 2004; Vayssieres ve dig., 1998). Alkali ortamda artan pH ile
diisik magnetizasyon degerlerinin eldesinin, magnetik tanecik boyutunun azalmasiyla
iliskili oldugu bildirilmistir (Laurent ve dig., 2008).

Sitrik asit, aminoasit, dimerkaptosiiksinik asit ilavesi ile kristal ¢ekirdeginin gelisimini
engelleyerek tanecik boyutunun azalmasma neden olmaktadir (Bee ve dig., 1995).
Dekstran, karbodekstran ve silika gibi polimer yilizeyi kompleks maddelerinin
demiroksit ¢ekirdegine baglanip tek tabaka olusturarak nanotanecigin suda ¢oziiniirligii
artan, tekli dagilan tanecikli yapidaki ve magnetit cekirdeginin kararli oldugu
nanotaneciklerinin elde edildigi bildirilmistir (Laurent ve dig., 2008; Lodhia ve dig.,
2010).

Sinirlt Ortam Reaksiyonlart

Smirli ortam reaksiyonlariyla nanotanecik elde edilmesinde, ylizey aktif maddeler ve
dendrimerler kullanilmaktadir. YAM'’ler, lipofilik (yagi seven) ve hidrofilik (suyu
seven) kisimlarmdan dolayr amfifilik (hem su, hem yag1 seven) bir yapida olduklarindan
suda misel denilen silindirik, kiire ve cift tabaka gibi ¢esitli sekillerde bulunabilirler.
YAM molekiilindeki karbon sayismma gore ¢esitli  uzunluklarda olabilen
hidrofobik/lipofilik kuyruk kismu ve cesitli yiik ve biiylikliiklerde olabilen hidrofilik bas
kismi miselin seklini etkileyebilir. Bunun disinda, ortamm pH, sicaklik ve
konsantrasyonu son miselin son seklini etkileyebilir (Laurent ve dig., 2008; Lodhia ve
dig., 2010).

Smirh ortam reaksiyonlar1 ile nanotanecik elde edilmesinde, demiroksit ¢ekirdegi ylizey
aktif madde ile kaplanir. Demiroksit ¢ekirdeginin YAM ile kararlihgi saglanir.
YAM’nin hidrofilik bas kismm demiroksit ¢ekirdegine, hidrofobik kismi ise dis ortama
yonlenerek ters miseller olusur. Ters miseller ancak oldukg¢a yliksek su miktarlarinda
¢Oziinebilirler. Suda ¢oziinebilirliklerinin -~ kontrol  edilebilmesi, ters misellerin
nanotanecik  Uretiminde kullanilabilir  olmalarmi  saglamaktadwr. Misel yapasi,
nanotanecigin boyutunun kontroliinii saglar. Nanotaneciklerin cesitliligi, YAM ve
¢cOziici ortam tiirliniin, miktarmm, ortam pH ve sicakhgmm degistirilmesiyle
saglanabilmektedir.  Ornek  olarak, sicaklk ve YAM  konsantrasyonunun
degistirilmesiyle tanecik c¢aplar1 3.7-116 nm araliginda degisen tanecik boyutlu demir
dodesil siilfat (Fe(DS),) miselleri elde edilmistir. Artan YAM ve sicakliklarda daha
diizenli, kararh kristal yapida nanotaneciklerin elde edildigi bilinmektedir (Laurent ve

dig., 2008; Lodhia ve dig., 2010).
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Dendrimerler, yapisinda azot gibi bir baslangic atomu ve kiiresel dallanmis zincirleri
iceren makromolekiillerdir. Bir baslangic c¢ekirdek, bu cekirdege baglh tekrar eden
molekiil i¢ tabaka ve dis tabaka olmak tizere ii¢ kisimdan olusmaktadir. Dendrimerler
demiroksit ile kaplandiginda magnetodendrimerler olusur. Karboksilathh poliamidoamin
dendrimerleri, demiroksit nanotaneciklerinin kaplanarak kararli hale getirilmesinde
kullanilirlar.  Magnetodendrimer en ¢ok MRI ile hiicrelerin  tasmmasmimn
gortintiilenmesinde kullanilmaktadir. Dendrimerler varliginda yiiksek pH ve sicaklikta
Fe™nin oksidasyonu, yiiksek kararlilikta ve suda ¢oziinebilir magnetodendrimerlerin

olusumuna neden olmaktadir (Laurent ve dig., 2008; Lodhia ve dig., 2010).

Yiiksek Sicaklik Reaksiyonlart

Bu yontemde, demir komplekslerinin yapilari, YAM ve organik ¢oziiciilerle bozulur. Bu
yontemde yiiksek sicaklik ve organik c¢oziiciiniin yapisi uygun tanecik boyut ve
dagilmma sahip yliksek kristal kararliliktaki nanotaneciklerin olusturulmasinda
onemlidir. Fe™ asetilasetonatin 265 °C’de fenil eter, alkol, oleik asit, oleilamin icinde
bozulmasiyla 4 nm c¢apinda demiroksit nanotanecikleri {iretildigi; FeCl;.6H,O’nun
sodyum oleatla reaksiyonu sonucunda elde edilen demir-oleat komleksinin 1-oktadecene
(a-Olefin C18) icinde yavasca 320 °C’ye isitilmasi ve 30 dak 320 °C’de tutulmastyla
tekli dagilan demiroksit nanotaneciklerinin {retildigi bildirilmistir (Laurent ve

dig., 2008; Lodhia ve dig., 2010).

Magnetik taneciklerin elde edilmesinde kullanilan en basit ve verimli kimyasal metot
kimyasal ¢oktiirmedir (Laurent ve dig., 2008; Lodhia ve dig., 2010; Perez ve dig., 1998).
Magnetik adsorbent olan magnetik karbonlarin eldesi, kimyasal ¢oktiirme prensibine
dayanir. Magnetik adsorbent eldesinin  yapildigi  bircok  caligmada, belli
konsantrasyondaki FeCl; ve FeSO, ¢ozeltileri 70 °C sabit sicaklikta karistiriimakta, belli
konsantrasyondaki alkali maddenin damla damla ilavesiyle alkali ortam saglandiktan
sonra baslangic maddesi adsorbent ilave edilmekte, 70 OC sabit sicaklikta damla damla
belli hacimdeki alkalinin ilavesine devam edilerek ¢dken demiroksitin aktif karbon
yiizey tabakasiyla kaplanmasi saglanmaktadir. Elde edilen magnetik adsorbent pH’s1 6-7
olana kadar yikandiktan ve coktiirlildiikten sonra dekantasyonla berrak fazdan
ayrilmakta ve kurutulmaktadir (Oliveira ve dig., 2002; Oliveira ve dig., 2003; Oroliova
ve dig., 2009; Safarikova ve dig., 2008; Chen ve dig., 2009; Gong ve dig., 2009; Zargar
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ve dig., 2009; Xing ve dig., 2009; Mahramanlioglu ve dig., 2010; Afkhami ve
dig., 2010; Ai ve dig., 2010).

Magnetik karbonlarm magnetizasyon olgiimlerinde Titresimli Ornek Magnetometresi
(VSM) kullanilmaktadir. Titresimli Ornek Magnetometresi ile drneklerin magnetikligi
“spesifik doygunluk magnetizasyon degeri’’ cinsinden Ol¢iilmektedir. Magnetik alan, H
(Oe) ve magnetizasyon, M (JT'kg") veya M (emug™) arasinda ¢izilen magnetizasyon
grafiklerinde, dengenin bir baska deyisle doygunlugun meydana geldigi magnetizasyon
noktast maddenin ‘‘spesifik doygunluk magnetizasyon degeri’’dir. VSM’de standart

madde olarak nikel kullanilir.

2.3 ADSORPSIYON

Bir katmm ya da bir sivinin smir yiizeyindeki konsantrasyon degismesine
““adsorpsiyon’’ denir. Adsorpsiyon bir baska deyisle, bir maddenin katmin ya da sivinin
yiizeyinde ya da i¢ ylizeyinde birikmesidir. Konsantrasyonun artmasi halinde buna
“pozitif adsorpsiyon’’, azalmasi halinde ise ‘‘negatif adsorpsiyon’ denir (Berkem ve

dig., 1994).

Yiizeyinde adsorplayan maddeye ‘‘adsorbent’” ya da ‘‘adsorplayict madde’’, adsorbent
yiizeyinde tutunan maddeye ‘‘adsorbat’” ya da ‘‘adsorplanan madde’’, adsorplanan

maddelerin yilizeyden ayrilmasina ‘‘desorpsiyon’’ denir (Berkem ve dig., 1994).

Bir adsorbent tarafindan bazi maddelerin az, bazilarmmm ¢ok adsorplanmasi ya da hi¢

adsorplanmamasi adsorpsiyonun ‘‘se¢imsel’’ bir olay oldugunu gosterir.

Adsorpsiyonu etkileyen faktorler, adsorbentin kimyasal ve fiziksel yapisi (yiizey alani
ve gozenekliligi), polaritesi; adsorbatin kimyasal yapisi, molekiil biiyiikligi,
¢cOziinlirliigii, polaritesi, konsantrasyon ya da basinci, ortamm sicakhgr ve pH’idir.
Adsorbentin gdzeneklerinin ¢apr kiiciildiikge, ylizey alanlar1 ve adsorplama kapasiteleri
artar. Adsorplama kapasitesi, adsorbente uygulanmis olan aktiflestirme islemleriyle de
degismektedir. Belli bir basing altinda icinden su buhar1 gegirilmis ve 1sitilmis
karbonun, islem gérmemis karbona gore adsorplama kapasitesi yiiksektir. Adsorbatin
molekiil biiyiikliigii arttik¢a, adsorbent i¢ine diflizyon hiz1 azalmaktadir. Coziniirliigi ya

da iyonlagsma egilimi yiiksek olan adsorbatlarin, adsorbent yerine c¢oziiciiye ilgisinin
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yilksek olmasindan dolayr adsorpsiyon kapasitesi digiiktiir. Karmasik bilesik
yapisindaki maddelerin iyonlagsma kabiliyeti daha az oldugundan, adsorpsiyon egilimleri
yiiksektir. Genellikle, notral bilesiklerin adsorpsiyonu, yiiklii bilesiklere gore daha
fazladir. Apolar karakterli hidrofobik bilesikler, apolar karakterli aktif karbon tizerinde
daha kuvvetli adsorplanir. Siilfath alkilbenzenler gibi hem hidrofobik. hem de hidrofilik
grup iceren organik bilesiklerin adsorpsiyonunda, molekiiliin hidrofobik kismu yiizeyde,
hidrofilik kismu ise ¢ozeltide kalma egilimi gosterir. Apolar karakterli aktif karbon
iizerine asit ve bazlarin adsorpsiyonu ortamm pH’ ma gore degisir. Genellikle sulu
ortamdaki organik kirleticilerinin adsorpsiyonu pH’in azalmasiyla artar. Adsorpsiyon
sicaklikla endotermik ya da egzotermik olarak degisir (Berkem ve dig., 1994;
Levine, 1995).

2.3.1 Adsorpsiyon Cesitleri
Adsorpsiyon fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon olmak tizere iki ¢esit halinde incelenir.

2.3.1.1 Fiziksel Adsorpsiyon

Adsorbat ve adsorbent arasmda kimyasal reaksiyonun olmadigi adsorpsiyona *“ fiziksel
adsorpsiyon’’ denir. Adsorbent ve adsorbat molekiilleri arasinda zayif Van der Waals
kuvvetleri, dipol-dipol ve dispersiyon etkilesimleri ve hidrojen bagi olusumu vardir.
Hidrojen baglari, dipol-dipol etkilesimin 6zel bir halidir. Molekiil icinde kismi pozitif
yiikiine sahip olan hidrojen atomu ile baska bir molekiildeki kismi negatif yliklii atomun
birbirini ¢ekmesiyle olusan zayif baglar, hidrojen baglaridir. Siirekli dipol olmayan iki
notral molekiil birbirlerini zayif polarizasyon ile ¢ekerler (Berkem ve dig., 1994; Levine,

1995).

Fiziksel adsorpsiyonda, adsorbat madde adsorbentle arasindaki zayif Van der Waals
kuvvetleri nedeniyle sivi ise konsantrasyonun gaz ise basincinin azalmasiyla
adsorbentten ayrilabilir. Bu sebeple fiziksel adsorpsiyona “Van der Waals

adsorpsiyonu’’,“tersinir  (reversibl) adsorpsiyon’> da denir. Fiziksel adsorpsiyon

adsorbentin tiim yiizeyinde gerceklesir (Berkem ve dig., 1994).

Fiziksel adsorpsiyonda, adsorpsiyon sist -4 kJmol' ile -40 kJmol' arasmdadir ve
adsorpsiyon tek tabakali (monomolekiiler) ya da ¢ok tabakali (multimolekiiler) sekilde
gerceklesir (Berkem ve dig., 1994; Levine, 1995).
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2.3.1.2 Kimyasal Adsorpsiyon

Adsorbent ile adsorbat molekiilleri arasinda kovalent kimyasal baglarm olustugu
adsorpsiyona ‘‘kimyasal adsorpsiyon’’denir. Adsorbent ile adsorbat arasinda denge hali
yoktur. Ornek olarak, karbonun bir gazi adsorplamasmin yamnda indirgemesiyle
adsorbat konsantrasyonu dengeye gelmez. Bu nedenle, kimyasal adsorpsiyona, “geri

b

donilistimsiiz’’, ya da “tersinmez (irreversibl) adsorpsiyon’” da denir. Adsorplanan
molekiillerin adsorbent yiizeyinden serbest hale gecebilmesi i¢in ¢ok yiiksek sicakhik

gerekir(Berkem ve dig., 1994).

Kimyasal adsorpsiyonda, adsorpsiyon 1sisi genellikle -40 kJmol” ile -200 kJmol™
arasmnda degisip daha yiliksek olabilir. Kimyasal adsorpsiyonda adsorbent yiizeyinde
yalnizca tek tabakali (monomolekiiler) adsorpsiyon olur. Kimyasal adsorpsiyon,
adsorbentin sadece belli ylizey bolgelerinde yogun sekilde gerceklesebilir (Berkem ve
dig., 1994; Levine, 1995).

2.3.2 Adsorpsiyon izotermleri

Adsorbent ile dengede bulunan sivi ya da gaz haldeki adsorbatin sabit sicaklikta
konsantrasyonu ya da basmcmnin adsorplandigi miktar1 ile arasinda cizilen grafige

““adsorpsiyon izotermi’’ denir (Berkem ve dig., 1994; Levine, 1995).

Gazlarin katilar tarafindan adsorpsiyonunda goriilen bes genel izoterm tipi Sekil 2.8’de

verilmistir.

TiP1 TiP I TIiP III TiP IV

0 P/ Py 1 0 P/Py 1 0 P/ Py 1 0 P/ Py 10

Sekil 2.8 Gazlarn katilar iizerine adsorpsiyonunda goriilen bes genel izoterm tipi
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Tip I izoterminde, adsorbent gozeneklerinin dar oldugu ve yiizey iizerinde tek bir
molekiiler tabaka bulunur, grafikte bir adsorplanan madde smir degerine ya da
doygunluga ulasildigim1 gosteren plato gozlenir, genellikle kimyasal adsorpsiyonda

goriiliir.

Tip II izotermi, ¢ok tabakal fiziksel adsorpsiyonda goriliir. Cok genis gozenek
dagiimmna sahip olan adsorbentlerde goriiliir. izotermin ilk doniim noktasinda tek bir
tabakanmn adsorpsiyonu tamamlanmis olur, bir doygunluk degeri olusmaz, tek tabaka

madde adsorpsiyonundan sonra artan tabakalar seklinde adsorpsiyon g6zlenebilir.

Tip III izotermi zayif adsorbat-adsorbent etkilesiminin oldugu adsorpsiyonda
goriilebilir. Bu tip izotermde, adsorplanan madde adsorbent yiizeyinde kiimelesir, tek

tabaka halinde toplanmaz.

Tip IV izotermi mezogodzenekleri fazla olan adsorbentlerin adsorpsiyonunda goriiliir.
Tip V izotermi ise, mikro ve mezo gozenekleri fazla olan adsorbentlerde goriliir. Tip V

izotermde yliksek bagil basinglarda bir plato gozlenir.

2.3.2.1 Freundlich Izotermi

Freundlich izoterminde, birim miktar adsorbent tarafindan adsorplanan sivi madde
miktar1 konsantrasyonla, gaz madde miktar1 ise basmngla artar ve belli bir konsantrasyon

ya da basing denge degerine ulasilir. Freundlich izotermi esitligi (2.3)’te verilmistir.
g=k C" (2.3)

(2.3)’lin logaritmasmin almmasiyla elde edilen dogrusallastirilmis Freundlich esitligi

(2.4)’te verilmistir.
Ing=Ink+nlnC (2.4)

C : denge konsantrasyonu (mg L™)
q : birim miktar adsorbent tarafindan adsorplanan adsorbat miktari (mg g™)
k ve n : Freundlich izoterm sabitleri

x ekseninde In C ile y ekseninde In q degerleri arasinda ¢izilen dogrunun e§iminden
“n”” kesiminden ise ‘‘k’’> Freundlich izoterm sabitleri bulunur (Berkem ve dig., 1994;

Levine, 1995).
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2.3.2.2 Langmuir Izotermi

Langmuir izotermine gore, adsorpsiyonda dinamik bir denge vardir, belli bir zaman
araliginda adsorplanan madde miktar1 ile desorplanan madde miktar1 birbirine esittir.
Langmuir izotermine uygunluk, adsorpsiyonun tek tabakali oldugunu ifade eder.
Adsorpsiyon hizi katinmn Ortiilmemis yiizeyi ile, desorpsiyon hizi da daha dnce bir tek
molekiiler tabaka ile Ortiilmiis yiizey ile orantilidir. Adsorplanmis molekiiller dissosiye
degildir; dissosiye halinde teori genellestirilebilir. Langmuir izotermi esitligi (2.5)’te

verilmistir.
C/lq = 1/Qob + C/Qo (2.5)

C : denge konsantrasyonu (mg L)
Qo : Langmuir izoterm sabiti (mg g™)
b : Langmuir izoterm sabiti (L mg™)

x ekseninde C, y ekseninde C/q egerleri konularak cizilen dogrunun egimi 1/Qq’ 1,
ordinat1 kestigi nokta 1/Qgb’yi verir. Qo ve b adsorbentin adsorplama kapasitesi

hakkinda bilgi verir (Berkem ve dig., 1994; Levine, 1995).

2.3.2.3 Giles Izotermi
Cozeltilerden adsorpsiyonda, adsorbent kapasitelerini belirlemek amaciyla en ¢ok

goriilen adsorpsiyon izotermi grafigi Sekil 2.9°da verilmistir (Giles ve Smith, 1974).

C

Sekil 2.9 Cozeltilerden adsorpsiyonda en sik goriilen adsorpsiyon izotermi
(C: denge konsantrasyonu,q: birim miktar adsorbent tarafindan adsorplanan madde
miktart)

Giles ve Smith (1974) adsorpsiyon izotermlerini baglangic egimlerine ve sekillerine
gore, S, L, H ve C tipleri ve bunlarin alt gruplar1 olarak dort cesitle smiflandirmustir.

Giles smiflandirmasindaki izoterm tipleri Sekil 2.10°da verilmistir.
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Sekil 2.10 Giles siniflandirmasindaki izoterm tipleri

S- tip1 adsorpsiyonda, adsorbat molekiilleri arasindaki c¢ekim kuvvetleri adsorbat ve
adsorban arasindaki ¢ekim kuvvetine nerdeyse esittir. Bu durumda, birbirine baglanarak
birlikte bir yap1 olusturan adsorbat molekiillerinin yiizeydeki adsorpsiyonu, tek basma
bir adsorbat molekiiliiniin adsorpsiyonundan kararlidir. S-tipinde, izotermin baslangic
egimi, konsantrasyonla artar. Adsorbat molekiilleri arasindaki ¢ekim kuvveti kuvvetli
ise, adsorbat monofonksiyonel ise yani bir aromatik ya da 5’ ten fazla C atomu olan

alifatik yapiya ve tek bir baglanma noktasma sahip ise S tipi izoterm goriiliir.

L ve H tipi adsorpsiyonda, adsorbat ve adsorbent molekiilleri arasinda oldukga giiclii
cekme kuvveti, adsorbat molekiilleri arasinda ise ¢ok zayif cekme kuvveti vardir. Bu tip
adsorpsiyonda, birbirine baglanarak birlesik bir yapi olusturan adsorbat molekiillerinin
yiizeydeki adsorpsiyonu ile tek basma bir adsorbat molekiiliiniin adsorpsiyonunun
kararliliklar1 birbirine esittir. H ve L tipinde adsorbat molekiilleri adsorbente yiiksek

afinite gostertir.

L- tipinde, artan konsantrasyonla birlikte, adsorbat molekiillerinin adsorbent yiizeyinde
bos alanlar bulmasi zorlasir, baslangic egimi ¢ozeltideki madde konsantrasyonu ile sabit

bir azalma gosterir. L-tipinde, izoterm konsantrasyon eksenine konkavdir . H- tipi,
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L- tipi izotermin asir1 u¢ seklidir. Cok seyreltik ¢ozeltide bile, adsorbent ile adsorbat
arasinda c¢ok yiiksek afinite goriiliir. Yiiksek afinite, adsorbent ile adsorbat arasindaki
spesifik etkilesim veya Van der Waals kuvvetleriyle gerceklesir. H tipi izotermde,
baslangic egimi ¢ok biiytiktiir.

C-tipi izotermde, egim konsantrasyona bagl degildir ve maksimum adsorpsiyona kadar
sabit kalir. C tipi adsorpsiyonda, adsorpsiyon i¢in gerekli yiizey alan1 adsorplanan

madde miktariyla dogru orantil olarak artar.

Giles izotermlerinde, 1 numarali alt grup adsorbat tek tabakasmm heniiz
tamamlanmadigni, 2 ve 2’nin iizerindeki alt gruplardaki doniim noktasmm sonundaki
diizlik, adsorbat tek tabakasinin tamamlandigmi, bunu takiben meydana gelen artis
ikinci bir adsorbat tabakasmm olustugunu (alt grup 3), ikinci tabakadan sonra olusan
diizliik ise bu tabakanin da tamamlandigim (alt grup 4) gosterir. Adsorpsiyon sirasinda,
iiclincli ya da Tg¢iin iizerinde adsorbat tabakalarmm olusup tamamlanmasiyla 5 ve 6
numaral alt grup izotermlerine uygunluk diisiiniilebilir ancak pratikte boyle durumlara
stk rastlanmamaktadir. Ikinci adsorbat tabakasi, adsorbat molekiillerinin adsorbent
yiizeyinde kalan bosluklara diger adsorbat molekiilleriyle ¢ekilmesiyle olusur. Ikinci ya
da ikinin {izerinde olusan diger adsorbat molekiilii tabakalarma adsorbentin g¢ekim
kuvveti gittikge azalr. Bu tabakalarm olusma olasiigi ve adsorpsiyon enerjileri

diistiktiir.

2.3.3 Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon kinetigi adsorpsiyon mekanizmasmm aydmnlatiimasi i¢in  onemlidir.
Adsorbatin adsorbent {lizerine adsorpsiyon hizi, adsorbatin adsorbent yiizeyine baglanma
yetenegine ve adsorbatin adsorbent gozeneklerindeki diftizyonuna baghdir. Adsorbatin
adsorbent gozenekleri igindeki diflizyonu ‘‘tanecik i¢i diftizyon’ olarak ifade edilir.
Kirleticilerin ~ sulu  ortamdan adsorpsiyonla uzaklastirilmasmm  agiklanmasinda
Lagergren birinci dereceden hiz denklemi ve yalanci ikinci dereceden hiz denkleminden
yararlanihr  (Mahramanlioglu ve dig., 2000; Mahramanlioglu ve dig., 2001;
Mahramanlioglu ve dig., 2002; Mahramanlioglu ve dig., 2003; Misirli ve dig., 2004;
Gupta ve dig.,, 2006; Mahramanlioglu ve dig., 2010; Zahoor, 2010;
Salman ve Hameed, 2010).



24

Adsorpsiyon mekanizmasi, sirasiyla adsorbatin ¢ozeltiden adsorbent yiizeyine film
diflizyonu, adsorbatm adsorbent gozenekleri i¢inde diflizyonu (tanecik i¢i diflizyonu) ve
adsorbatin adsorbentin i¢ kisimlarimdaki sitelere adsorpsiyonu olarak {ii¢ asamada
gerceklesir. Uglincii asama ¢ok hizhdir ve hiz kontrol basamagimi ilgilendirmez
(Mahramanlioglu ve dig., 2000; Mahramanlioglu ve dig., 2001; Mahramanlioglu ve
dig., 2002; Mahramanlioglu ve dig., 2003; Misirli ve dig., 2004; Mahramanlioglu ve
dig., 2010).

Tanecik i¢i diflizyonu esitligi (2.6)’da verilmistir.
o= ki 105 (2.6)

q :t zamanda birim miktar adsorbent iizerine adsorplanan madde miktari, mgg™
ki : Tanecik igi difiizyon katsayisi, mg g 's ™

Lagergren birinci dereceden hiz esitligi (2.7)’de verilmistir.

In(qe-q) =Inqe - ka t (2.7)

q. : dengede birim miktar adsorbent tarafindan adsorplanan adsorbat miktari, mgg”
q :tzamanda birim miktar adsorbent iizerine adsorplanan madde miktari, mgg”
k, : Lagergren hiz sabiti

Yalanc1 ikinci dereceden hiz denklemi (2.8)’de verilmistir.

t/q = 1/(ksqe?) + (1/ qo) t (2.8)

Q. : dengede adsorplanan adsorbat miktar1, mgg’
q :tzamanda birim miktar adsorbent iizerine adsorplanan madde miktari, mgg”
k, : yalanci ikinci dereceden hiz sabiti, gmg™' dak™

2.3.4 Adsorpsiyon Termodinamigi

Adsorpsiyon prosesi termodinamigi, adsorpsiyon sirasindaki serbest entalpi degisimi
(AH"), entropi degisimi (AS"), serbest enerji degisimi (AG®) termodinamik parametreleri
ile incelenir (Berkem ve dig., 1994; Levine, 1995). Termodinamik parametrelerin
hesaplanmasinda kullanilan sicaklikla degisen dagilim katsayist (K4)'nin esitligi (2.9)’da

verilmistir.

Kq : (Co- C)/C (2.9)

Co: adsorbatin baslangi¢ konsantrasyonu
C : adsorbatin denge konsantrasyonu
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Termodinamik parametrelerden AG” nin esitlikleri (2.10) ve (2.11)’de, (AH") ve AS’"nin
bulunmas: i¢in gerekli olan Van’t Hoff esitligi (2.12) ve (2.13)’te verilmistir. Bu
esitliklerdeki R gaz sabiti (kJ K'mol™), T ise mutlak sicaklik (K) degeridir.

AG"=AH- TAS® (2.10)

-AG’=RT InK, 2.11)

RT InK,;= -AH’+ TAS’ (2.12)
~AH" AS°

InK, = 2 TR (Van’t Hoff esitligi) (2.13)

(2.13)’e gore In Ky ile 1/T arasinda ¢izilen grafigin egiminden, -AH’/R, kesiminden ise
AS’/R bulunur.

Adsorpsiyon 1sist olarak da bahsedilen AH”nin negatif olmasi adsorpsiyonun
egzotermik oldugunu gosterir. Negatif AG ° degeri, prosesin kendiliginden (spontan)
oldugunu, negatif AS ° degeri ise, diizenli adsorpsiyonu, bir baska deyisle adsorplanan
adsorbatin adsorbent yilizeyinde hareketinin kisitlandigini gosterir (Mahramanhoglu ve
dig., 2000; Mahramanlioglu ve dig., 2001; Mahramanlioglu ve dig., 2002;
Mahramanlioglu ve dig., 2003; Misirli ve dig., 2004; Mahramanlioglu ve dig., 2010).

2.4 KANTITATIF ANALIZ

2.4.1 UV Goriiniir Bolge Spektroskopisi

1y siddetinde paralel bir 151n demeti d kalinliginda, C konsantrasyonunda absorplayici bir
tabakadan gegerse, gelen 1smin giicii veya siddeti azalir (Younes, 2007).

Absorbans (4), gelen 151k siddetinin (/j), gecen 151k siddetine (/) oranmnin logaritmasidir
(2.14). Gegirgenlik (7), gegen 151k siddetinin, gelen 151k siddetine oramidir (2.15).
% gecirgenlik olarak ifade edilir. Absorbans ve gegirgenlik ters orantihdir

(Younes, 2007).
A=-logT =log Iy/1 (2.14)

T=1/1I (2.15)
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Gegirgenlik arttikga absorbans azalir. Absorbansm birimi yoktur. Olgiim kabmnm
kalmhg1 “‘d” ve olgiilen konsantrasyonla “C” dogru orantihdir. Buradan Lambert-Beer

kanunu soyle gosterilir (Younes, 2007).
A=¢gdC (2.16)

Birim konsantrasyonda, birim kalmlhktaki numunenin absorbansma ‘‘absorptivite
katsayist (a)”’ denir. Cozeltinin konsantrasyonu molarite (molL") cinsinden ise
absorptiviteye ‘‘molar absorptivite katsayisi (g)’’ denir (Birimi, ¢ozelti genisligi cm ve
konsantrasyon molL™" cinsinden alindigmda L cm™mol olarak kabul edilir). a veya & her

P

madde ve her dalga boyuna gore degistiginden 4 ve T de dalga boyuna bagh olarak
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degisir. (2.16) ile ifade edilen kanuna ‘‘Lambert-Beer Kanunu’’ denir. Absorbans
Ol¢timlerinde Lambert-Beer Kanunu esas almir. Bu kanuna gore 4 ve C arasmdaki iliski

lineerdir (Younes, 2007).

Lambert-Beer Kanunu, 0,01 M’dan seyreltik ¢ozeltiler i¢cin gecerlidir. Yiiksek
konsantrasyonlarda, absorplayict tiirlerin ¢oziicii ile kimyasal reaksiyona girmesi ve
kullanilan 151 monokromatik olmamasi durumunda, Lambert-Beer Kanunu’ndan

sapma gozlenir (Younes, 2007).

2.4.2 Damla Agirhg1 Metodu

Damla agirhgr metoduyla, ylizey gerilimi Olciiliir. Siv1 yiizeyinde birim uzunlugu gergin
tutan kuvvete ‘‘yiizey gerilim’’ denir. Birimi, din cm’ ‘dir. Svinmn yiizeyini birim
miktar arttrmak i¢in gerekli olan ise de ‘‘yiizey enerjisi’’ denir. Birimi erg/cmz’dir.
Yiizey gerilimiyle stvi molekiilleri bir arada tutulmaya cahsilir. Yiizey gerilimi, sivi ile
gaz arasinda ise yiizey gerilim olarak adlandirilr. Iki sivi arasindaki gerilime ise
““arayiizey gerilimi’’ denir (Berkem ve dig., 1994).

Stvi molekiilleri arasindaki net kuvvetler sifirdir. Yiizeydeki sivi molekiilleri ise sivi
icerisine dogru cekilir, bdylece sivi yiizeyi daralir. Yiizey gerilim, kapilerite ile
incelenebilir. Kapilerite, kapiler tiiplerde sivinmn yiikselmesi veya algalmasma denir.
Kapilerite, kohezyon ve adezyon kuvvetleri ile ilgilidir. Sivi molekiillerinin kendi
arasindaki ¢ekim kuvvetine ‘‘kohezyon kuvveti”’, sivi ile kapiler tiip arasindaki ¢ekim

kuvvetine ‘‘adezyon kuvveti’’denir (Berkem ve dig., 1994; Levine, 1995).
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Kohezyon kuvvetleri, adezyon kuvvetlerinden biiyiikse sivi, kapiler tiipli 1slatmaz (civa
ve cam gibi), kapiler tiipteki sivida algalma goriiliir. Yiizey gerilim siviy1 agsagiya dogru
ceker. Adezyon kuvvetleri kohezyon kuvvetlerinden biiyilikse, siv1 kapiler tiip ylizeyini
islatir (su ve cam gibi), kapiler tiipteki sivida yilikselme goriiliir. Yiizey gerilim sicaklik

arttikca azalir (Berkem ve dig., 1994).

Yiizey gerilimini 6l¢cen damla agirligi yonteminde, camdan yapilmis olan stalagmometre
cithazi kullanmilir. Stalagmometre, ylizey gerilimi Olgiilecek sivinn konuldugu hane ve
damlatildig1 kapiler tiip olmak iizere iki kisimdan olugmaktadir. Damlay1 kapiler tiipiin
ucunda tutan kuvvet, damlanin yiizey alan1 boyunca gosterdigi yiizey gerilimidir.
Damlanin kapiler tiipten tam koptugu anda agwrhgi yiizey gerilim kuvvetine esittir
(2.17). Bir baska deyisle, damla yiizey gerilimini yendiginde kapiler tiipten diiser. Tek
bir damlanin agirhgm 6lgmek zor oldugundan, belli hacimdeki damlalarin sayis1 ve

toplam kiitlesi bulunup, tek bir damla agirhig1 hesaplanir.

mg=2nry (2.17)

m g : damla agirhgy, g

y :swvimn yiizey gerilimi, din cm”

T pisaysy, 3.14

r :damlanin olustugu kapiler tiipiin yaricapi, cm

Yiizey gerilimi Ol¢limiinde (2.17)’de r’yi 6lgmek ¢ok zor oldugundan, bagil yonteme
bagvurulur. Once, yiizey gerilimi (y,) bilinen belli hacimdeki sivinin (su) damlasi

sayilip, tartilir, tek bir damlasinin agirlig1 (my) bulunur, Daha sonra ylizey gerilimi ()
Olgiilecek olan belli hacimdeki sivinin damlast sayilip, tartilir, tek bir damlasinin agirhgi

(m) bulunur. (2.18)’den yiizey gerilimi bulunur.

Y= (Yo/mg) m (2.18)

Yo : suyun ylizey gerilimi, dincm’™
Y :siwvinin ylizey gerilimi, dincm’
my : suyun bir damlasiin kiitlesi, g
m : stvinin bir damlasinin kiitlesi, g
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Kantitatif analizde, belli konsantrasyonlardaki YAM ¢ozeltilerinin yiizey gerilimleri
Olciiliir, Olctlilen yiizey gerilimi degerleri ile ¢ozelti konsantrasyonlar1 arasinda ¢izilen

standart egri denkleminden bilinmeyen konsantrasyon degeri bulunur.
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3. MALZEME VE YONTEM

3.1 KIMYASAL MADDELER

e 2.4-D Merck firmasindan temin edilmistir (Katalog no:S30124 014).
e Tiram Fluka firmasmdan temin edilmistir (Katalog no: 45689 Lot 6284X).
e Linuron Fluka firmasmdan temin edilmistir (Katalog no: 36141 Lot 5320X).
e Triton X-100 Merck firmasindan temin edilmistir (Katalog no: K39413203 845).
e SDS Merck firmasindan temin edilmistir (Katalog no:K39167434 843).
e NaF LCheMa firmasmdan temin edilmistir (Katalog no:30248, 30365 0499).
e K,Cr,07, Panreac firmasindan temin edilmistir (Katalog no: 141500).
e FeCl; 6H,O Merck firmasindan temin edilmistir (Katalog no: B856243647).
e FeSO4 7H,0 Merck firmasindan temin edilmistir (Katalog no: A795965642).
e Aktif karbonlar Fluka firmasmdan temin edilmistir.
A aktif karbonu: Activated Charcoal Norit, Darco G 60, (Katalog no: 51100).
B aktif karbonu: Activated Charcoal (Katalog no: 93067).
C aktif karbonu: Activated Charcoal Norit, W 35, (Katalog no: 72343).
e NaOH, Fluka firmasmdan temin edilmistir (Katalog no: 71692, 386031/1
11099).
e HCI, Merck firmasindan temin edilmistir (Katalog no: 1.00319.2500).

e [solab marka cam malzemeler kullanilmistir.

3.2 CiIHAZLAR

e Tartimlar i¢in Radwag Was 220/X model hassas terazi kullanilmustir.

e pH d6lgtimleri Thermo Orion 720A+ pH cihazi ile yapilmistir.

e Spektroskopik Ol¢iimler, Thermo Electron Corporation Helios y UV- Gorliniir
Bolge Spektroskopi cihazi ile yapilmistir.

e Fiyonu dlgiimleri i¢in Orion 720 A marka flormetre cihazi kullanilmistir.

e Safsu, Elektromag Water Distillation Apparatus M3 cihazi ile elde edilmistir.

e Santrifijj icin Elektromag marka M 4818 model santrifiij cihazi kullanilmistir.

e Chiltern HS31 model ve Termal marka 1siticith magnetik Kkarigtirict

kullanilmustir.
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e Niive ST 402 model termostath ¢alkalayici kullanilmustir.

e Magnetik karbonlar, aktif karbonlar ve demiroksitlerin X-Ismi1 Toz Kirmim (X-
Ray Powder Diffractometer) Olctimleri i¢in Rigaku D/Max-2200/PC marka XRD
Cihaz1 kullanilmastir.

e Magnetik karbonlar, aktif karbonlarm FTIR &lgiimleri i¢cin Perkin Elmer
Precisely Spectrum One marka FTIR Spectrum Cihazi kullanilmigtir.

e Yiizey Alanm1 ve G6zenek Hacmi Olciimleri icin ASAP marka yiizey alan1 6l¢iim
cithaz1 kullanilmustir.

e Zeta potansiyeli Ol¢iimleri icin BIC Brookhaven Instrument 90 Plus Zetametre
kullanilmustir.

e Atomik Absorpsiyon Spektroskopisi (AAS) Olctimleri Perkin Elmer marka AAS
ile yapilmustir.

e Magnetizasyon Olgiimleri Titresen Ornek Magnetometresi (Vibrating Sample

Magnetometer, VSM) ile gerceklestirilmistir.

3.3 ADSORBENTLER

3.3.1 Aktif Karbonlar

Bu calismada pestisitler, yiizey aktif maddeler, Cr*" ve F iyonu adsorpsiyonu i¢in
adsorbent olarak lignin kaynakli aktif karbon (A), turba kaynakl buharla aktiflestirilmis
ve asitle yikanmms aktif karbon (B), turba kaynakli buharla aktiflestirilmis aktif karbon
(C) olmak iizere toz formda ii¢ cesit aktif karbon kullanilmistir. Aktif karbonlar, 110 °C’

deki etiivde 3 saat kurutulduktan sonra kapah kaplarda saklanmistir.

3.3.2 Magnetik Karbonlar

Magnetik karbon eldesinde Onem tastyan demiroksit:aktif karbon oranmnin pratikte
tespiti i¢in Oncelikle istenen kosullarda demiroksitler elde edilmistir. Calismada hava ve

azot ortaminda Fe’": Fe*" oran1 2 ve 1 olan 4 cesit demiroksit tiretilmistir.

Calismada kullanilan 3 gesit aktif karbondan hava ve azot ortaminda, demiroksit: aktif
karbon oranlari 1:1 ve 1:3; ve Fe’":Fe*" oranlar1 2 ve 1 olan 24 ¢esit magnetik karbon
dretilmistir. Calismada iretilen magnetik karbonlarn isimleri asagidaki gibi

kisaltilmistir:
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F2-A(1:3): Fe*":Fe’" oran1 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan hava ortammda A
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F1-A(1:3): Fe*":Fe’" orani 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan hava ortammda A
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F2-A(1:1): Fe*":Fe’" oran1 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan hava ortammda A
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F1-A(1:1): Fe*":Fe’" orani 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan hava ortammda A
karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-2-A(1:3): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon oram 1:3 olan azot ortaminda
A karbonundan liretilen magnetik karbon

FN2-1-A(1:3): Fe’":Fe’" orami 1; demir oksit: aktif karbon orami 1:3 olan azot
ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-2-A(1:1): Fe*":Fe*" oran1 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda
A karbonundan tiretilen magnetik karbon

FN2-1-A(1:1): Fe*":Fe*" orani 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda
A karbonundan liretilen magnetik karbon

F2-B(1:3): Fe’":Fe*" oran1 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan hava ortaminda B
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F1-B(1:3): Fe’":Fe*" oran 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan hava ortaminda B
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F2-B(1:1): Fe’":Fe*" oran1 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan hava ortaminda B
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F1-B(1:1): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan hava ortammnda B
karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-2-B(1:3): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon oram 1:3 olan azot ortaminda
B karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-1-B(1:3): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit:aktif karbon oram 1:3 olan azot ortaminda
B karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-2-B(1:1): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda
B karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-1-B(1:1): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit:aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda

B karbonundan tiretilen magnetik karbon
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F2-C(1:3): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon orani 1:3 olan hava ortammda C
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F1-C(1:3): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit:aktif karbon orani 1:3 olan hava ortammnda C
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F2-C(1:1): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon orani 1:1 olan hava ortammda C
karbonundan iiretilen magnetik karbon

F1-C(1:1): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit:aktif karbon orani 1:1 olan hava ortammda C
karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-2-C(1:3): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon oram 1:3 olan azot ortaminda
C karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-1-C(1:3): Fe’":Fe*" orani 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan azot ortaminda
C karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-2-C(1:1): Fe*":Fe*" oran1 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda
C karbonundan iiretilen magnetik karbon

FN2-1-C(1:1): Fe*":Fe*" orani 1; demir oksit: aktif karbon orami 1:1 olan azot ortaminda

C karbonundan iiretilen magnetik karbon
3.4 DENEYLERIN YAPILISI

Magnetik karbonlar, alkali ortamda ve sabit 70 °C sicaklikta ¢oken demir oksitin aktif
karbon ylizey tabakasiyla kaplanmasiyla iiretilmistir. Bu c¢alismada, magnetik karbon
iretiminde ii¢ farklh kaynaktaki A, B, C aktif karbonlar1 kullanilmis ve havanin/azotun,
Fe’":Fe*" oranmnm, demiroksit:aktif karbon oranmm magnetik karbona etkisinin
incelendigi ii¢ farkli yontem gerceklestirilmistir. Fe’":Fe* oram 2 ve 1 olarak,

demiroksit:aktif karbon orani 1:1 ve 1:3 olarak ¢ahsilmustir.

Baslangic maddesi olarak ti¢ farkli aktif karbondan, hava ortaminda Fe’":Fe*" oram 2,
demiroksit:aktif karbon oram1 1:1 ve demiroksit:aktif karbon oram 1:3 olan; hava
ortaminda Fe*":Fe?" orani 1, demiroksit:aktif karbon orami 1:1 ve demiroksit:aktif
karbon oram 1:3 olan; azot ortaminda Fe’*:Fe*" orami 2, demiroksit:aktif karbon oram
1:1 ve demiroksit:aktif karbon oram 1:3 olan; azot ortaminda Fe’':Fe** oram 1,
demiroksit:aktif karbon orani 1:1 ve demiroksit:aktif karbon orami 1:3 olan 24 c¢esit

magnetik karbon tlretilmistir.
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Magnetik karbon iiretiminde kullanilan A, B ve C aktif karbonlar1 0,1 mm elek boyunun
altma elenmis, 105°C’deki etiivde 8 saat kurutulmus ve agizlari kapali kaplarda

saklanmustir.

Magnetik karbon tiretiminde gerekli olan demiroksit miktarini tespit etmek amaciyla,
hava ortaminda Fe’":Fe** oram 2 ve Fe’':Fe’" orami 1 olan; azot ortaminda Fe':Fe*"

orani 2 ve Fe*":Fe*" orani 1 olan dort cesit demiroksit tiretilmistir.

Elde edilen magnetik karbonlarin yapilarmm aydnlatimasi i¢in XRD’leri c¢ekilmis
magnetizasyon Olclimleri yapilmis; ylizey alanlar1 ve zeta potansiyelleri Olctilmiistiir.
Yiizey fonksiyonel gruplar1 hakkinda bilgi edinmek amaciyla A, B ve C aktif
karbonlarmm ve bazi magnetik karbonlarm FTIR spektrumlar1 cekilmis ve Boehm

titrasyonlar1 yapilmistir.

Aktif karbonlar ve {iretilen c¢esitli magnetik karbonlar iizerine 2,4-D, tiram, linuron,
triton X-100, SDS ve F iyonlarmnin adsorpsiyonu zamanm, konsantrasyonun, pH’ nin ve
sicakhgm; Cr®" iyonunun adsorpsiyonu ise zamanm, konsantrasyonun ve pH’nin

fonksiyonu olarak incelenmistir.

Deneyler ve Olclimler paralelli yapilmis ve Ol¢iim sonuglart ortalama degerler olarak

verilmistir.

4.1 Demiroksit Uretimi

Hava ortammnda Fe’":Fe’™ oram 2 olan demiroksit tdretimi icin belli
konsantrasyonlardaki FeCl; (200 ml, 28 mmol) ve FeSO4 (200 ml, 14 mmol) ¢ozeltileri
beher i¢inde agzi kapatilarak isiticii magnetik karistiricida belli bir karistirma hizinda
karistirlarak 70 °C’ye sitilmaya baslanmustir. 70 °C sabit sicaklkta 5 M NaOH
cozeltisinden saniyede bir damla olacak sekilde 100 mL ilave edilmistir. NaOH ilavesi
bittikten sonra, 70 °C sabit sicaklikta 1 saat karistirmaya devam edilmistir. 1 saat
karistrma islemi bittikten sonra, demir oksitin ¢okmesi i¢in beklenmis, ¢coken demir
oksit dekantasyonla berrak fazdan ayrilmistir. Demir oksit elde etme islemi boyunca,
belli hizda siirekli karistirma yapilmis ve sicaklik 70 °C’de sabit tutulmustur. Elde edilen

demir oksit, etiivde 105 °C’de 8 saat kurutulduktan sonra tartilmstir.
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Bu yontemin ayrica Fe’":Fe*™ oram1 1 olan FeCl; ve FeSO4 cozelti karismuyla hava
ortaminda; Fe’":Fe’™ oram 2 ve Fe’":Fe’" oram 1 olan FeCl; ve FeSO, cozelti

karisimiyla azot ortaminda yapilmasiyla 4 ¢esit demiroksit elde edilmistir.

3.4.2 Magnetik Adsorbent Uretimi

Magnetik adsorbent olan magnetik karbon iiretimi icin (Fe'":Fe*'=2) belli
konsantrasyonlardaki FeCl; (200 ml, 28 mmol) ve FeSO4 ¢ozeltileri (200 ml, 14 mmol)
beher i¢inde agzi kapatilarak siticih magnetik karistiricida belli bir karistirma hizinda
karistrlmis ve 70 °C’ye 1sitilmaya baslanmustir. 70 °C sabit sicaklikta 100 mL 5 M
NaOH ¢ozeltisinden saniyede bir damla olacak sekilde damlatimaya baslanmis, belli
miktar NaOH ilavesi sonrasinda, iiretilen magnetik karbonun demiroksit:aktif karbon
oranmna uygun miktardaki aktif karbon eklenmis ve NaOH ilavesine 70 °C sabit
sicaklikta devam edilmistir. 100 mL NaOH ilavesi bittikten sonra, 70 °C sabit sicaklikta
1 saat karistirmaya devam edilmis, sonrasmnda magnetik karbonun c¢okmesi icin
beklenmis, ¢Oken magnetik aktif karbon dekantasyonla berrak fazdan ayrilmustir.
Magnetik karbon elde etme islemi boyunca, sicaklik 70 °C’de sabit tutularak siirekli
karistrma yapilmistir. Berrak fazda AAS ile toplam demir analizi yaptirilmis ve berrak

fazda demir iyonu bulunmamustir.

Berrak fazdan dekantasyonla ayrilan magnetik karbon, berrak faz pH: 6-7 olana kadar
destile suyla yikanmis, sonrasinda berrak fazdan dekantasyonla ayrilmistir. Elde edilen
magnetik aktif karbon, 105 °C’deki etiivde kurutulmus, agzi kapali kaplarda

saklanmustir.

Bu yontemin ayrica, Fe*:Fe’” orami 2 ve Fe’":Fe*™ orani 1 olan FeCl; ve FeSO, ¢ozelti
karigimlartyla hava ortaminda 1:1 ve 1:3 demiroksit:aktif karbon oranlarinda; Fe’":Fe*"
orani 2 ve Fe’":Fe’" oram 1 olan FeCl; ve FeSO, ¢ozelti karisimuyla azot ortamimnda 1:1
ve 1:3 demiroksit:aktif karbon oranlarinda gergeklestirilmesiyle magnetik karbonlar

iretilmistir.

3.4.3 Adsorbentlerin Yap1 Analizleri
Adsorbentlerin yapilarmin aydmlatilmasi i¢in, XRD, magnetizasyon Olgiimleri, yiizey
alan1  Olclimleri, zeta potansiyeli, FTIR Olglimleri ve Boehm titrasyonlari

gerceklestirilmistir.
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3.4.3.1 XRD Analizleri

XRD c¢ekimi Oncesinde magnetik karbonlar ve demiroksitler havanda ogiitiildiikten
sonra 0,1 mm elek boyutu altma elenmis, yarim saat 105 °C’deki etiivde kurutulduktan
sonra kapali kaplara konulmustur. Demiroksitler ve magnetik karbonlarm XRD
cekimleri  Istanbul  Universitesi  Ileri ~ Analizler = Laboratuvari  (IAL)’nda
Rigaku D/Max-2200/PC XRD Cihaz ile yapilmistir. Maddenin X-Ismi Kirmnim Deseni
verilerinin Jade 6.5 yazilim programinda bulunan, PDF kart numaralarina sahip yaklasik

120.000 civarinda madde ile karsilastiriimasiyla Kalitatif Mineral Analizi yapilmugtir.

3.4.3.2 Magnetizasyon Ol¢iimleri

Magnetik karbonlarin ve demiroksitlerin ilk olarak, magnet tarafindan ¢ekilmesi gorsel
olarak test edilmis; daha sonra magnetizasyon Olgiimleri ITU Fizik Miihendisligi
Béliimii’nde Titresimli Ornek Magnetometresi (Vibrating Sample Magnetometer, VSM)

cthazi ile yapilmustir.

3.4.3.3 Yiizey Alani ve Géozenek Hacmi Olciimleri
Magnetik karbonlarin ve demiroksitlerin yiizey alani ve gdzenek hacmi dlgiimleri ITU

Kimya Miihendisligi Boliimii’'nde ASAP cihazi ile dl¢tilmiistiir.

3.4.3.4 Zeta Potansiyeli Olciimleri
Magnetik karbonlarn ve aktif karbonlarin zeta potansiyeli olgiimleri IU Kimya
Miihendisligi Boliimii’nde BIC Brookhaven Zetametre ile dlglilmiis, sifir yiilk noktalar

belirlenmistir.

3.4.3.5 Yiizey Fonksiyonel Gruplarinin Belirlenmesi
Adsorbentlerin yiizey fonksiyonel gruplarmm belirlenmesi, enstriimental olarak FTIR
spektrofotometresiyle ~ ve  kimyasal = yontem olan  Boehm titrasyonuyla

gerceklestirilmistir.
FTIR Analizi

Aktif karbonlarm ve bu aktif karbonlardan iiretilmis olan Fe’":Fe*" oranlar1 1 ve 2;
demiroksit:aktif karbon oranlar1 1:3 olarak azot ve hava olmak iizere iki farkli ortamda
dretilmis olan magnetik karbonlarin ylizey fonksiyonel gruplarmm belirlenmesi icin
IAL’de Perkin Elmer Precisely Spectrum One FTIR Spektrum Cihazinda ATR
(Attenuated Total Reflectance) metodu kullanilarak 400-4000 cm” araligmda FTIR
spektrumlar1 ¢ekilmistir.
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Boehm Titrasyonu

Aktif karbonlar ve bu magnetik karbonlardan Fe’*:Fe*" orami 2, demiroksit:aktif karbon
orant 1:3 ve hava ortaminda iiretilmis olan magnetik karbonlarin yiizeyindeki asidik ve

bazik fonksiyonel gruplar1 kimyasal yontem olan Boehm titrasyonu ile belirlenmistir.

Boehm titrasyonu i¢in, 0,05 N Na,CO;, NaHCOs, NaOH ve HCI ¢ozeltileri hazirlanmus,
bu c¢ozeltilerden 50 mL iceren siselere 1 g aktif karbon ilave edildikten sonra oda
sicakhginda 24 saat calkalanmistir. Calkalama sonrasi santrifiij yapilmis, pipetle her
birinden 5 ml berrak faz cekilmis, asir1 baz ya da asir1 asit, fenolftalein varliginda HCI
ya da NaOH ile titre edilmistir. Elde edilen sarfiyatlar kullanilarak, aktif karbon

yiizeyindeki fonksiyonel gruplarin miktar1 miliekivalent (mek) cinsinden hesaplanmistir.

3.4.4 Adsorpsiyon Cahismalar

Kesikli olarak gergeklestirilen adsorpsiyon ¢alismasinda ilk olarak pestisit (2,4-D, tiram,
linuron), YAM (triton X-100, SDS), Cr®" ve F iyonu ¢ozeltileri UV
spektrofotometresinde 200-600 nm dalga boyu araliginda taranarak kirleticiler icin

maksimum absorbans degerini veren dalga boyu tespit edilmistir.

Calismada denge konsantrasyon (C) degerlerinin belirlenmesi amaciyla pestisitler ve
YAM’lerden triton X-100 kirleticisi i¢cin UV spektrofotometresi, SDS i¢in damla agirhigi

metodu, Cr®" iyonu i¢in AAS; F~ iyonu i¢in flormetre kullanilmustir.

Calismada, bidestile su kullanilarak hazirlanan kirletici maddelerin stok ¢ozeltilerinden
seyreltme yontemiyle cesitli konsantrasyonlardaki ¢dzeltileri hazirlanmis, 2,4-D, tiram,
linuron, triton X-100 i¢in konsantrasyon ile absorbans; SDS icin konsantrasyon ile
yiizey gerilimi; F° iyonu i¢in konsantrasyon ile elektrot potansiyeli arasinda ¢izilen

standart egri grafiklerinden standart egri denklemleri elde edilmistir.

Adsorpsiyon isleminde, belli ortam kosullarinda, belli miktardaki adsorbentler iizerine
ilave edilen belli hacimdeki kirletici madde ¢ozeltileri su banyolu calkalayicida dengeye
gelene kadar belli bir siire galkalanmis, ¢alkalama sonras1t 5 dak 5000 rpm’de santrifiij
edilmis ve kirletici madde berrak fazlar1 elde edilmistir. Kirletici maddelerden 2,4-D,
tiram, linuron, triton X-100 maddelerinin santrifiij sonrasi elde edilen berrak fazlarmnin
UV spektrofotometrik yontemle absorbanslari, SDS i¢in damla saym yontemiyle yiizey

gerilimleri, F~ iyonu igin flormetre ile elektrot potansiyelleri, Cr°" iyonu igin atomik
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absorpsiyon spektrofotometresiyle absorbans degerleri 6l¢iilmiis, her bir kirletici madde

icin C degerleri standart egri denklemlerinden bulunmustur.

Adsorpsiyon zamanin, konsantrasyonun, pH’nin ve sicakligin bir fonksiyonu olarak

incelenmistir.

3.4.4.1 Adsorpsiyon Kinetigi

Silifli erlenlere tartilan belli miktardaki adsorbentler tizerine, belli konsantrasyonlardaki
kirletici madde ¢ozeltilerinden belli hacimlerde ilave edilmis ve oda sicakhiginda, su
banyolu ¢alkalayicida dengeye gelene kadar c¢alkalanmistir. Karigimlardan belli zaman
araliklarinda alman numuneler, 5 dak 5000 rpm’de santrifiij yapildiktan sonra C
degerleri kirletici maddenin tiiriine uygun olan analiz yontemi kullanilarak belirlenmis
ve herbir kirletici i¢cin C degerinin degismedigi zaman, denge siiresi olarak tespit
edilmistir. Ayrica, tanecik i¢i diflizyonu ve Lagergren birinci dereceden hiz esitligi ya da

yalanci ikinci dereceden hiz esitligi sabitleri bulunmustur.

3.4.4.2 Adsorpsiyon Izotermi

Silifli erlenlere konulan cesitli konsantrasyonlarda ve belli hacimdeki kirletici madde
cozeltileri, iglerine belli miktar adsorbent tartildiktan sonra, oda sicakhgmdaki su
banyolu calkalayicida dengeye gelme siireleri kadar calkalanmistir. Dengeye
gelindiginde, kirletici-adsorbent karisimlarinin 5 dak 5000 rpm’de yapilan santrifiijleri
sonrasinda elde edilen berrak fazmn kirletici tiirline gore absorbans, yiizey gerilimi ve
elektrot potansiyeli degerleri uygun analiz yontemleri ile Olciilmiis, hesaplanan C

degerleri yardimiyla Freundlich, Langmuir ve Giles izotermleri ¢izilmistir.

3.4.4.3 pH Etkisi
Adsorpsiyona ortam pH’min etkisini incelemek amaciyla, sabit konsantrasyonda, gesitli
pH’larda c¢ozeltiler hazirlanmms ve belli miktar adsorbent ile belli hacimde kirletici

madde ¢ozeltisinde oda sicakligindaki adsorpsiyonu ¢aligilmustir.

Cozeltilerin pH’lar1 0,01 M HCI ve 0,01 M NaOH cozeltileriyle pH-metrede
ayarlanmistir. Her biri farkh pH ve sabit konsantrasyonda belli hacimde kirletici madde
¢Ozeltilerini igeren silifli erlenler, iglerine belli miktarda adsorbent tartildiktan sonra,
oda sicakligima ayarlannms su banyolu calkalayicidda dengeye gelene kadar
calkalanmistir. Dengeye geldikten sonra, santrifiij yapilmis ve kirleticiye gore uygun

yontemle, absorbans, ylizey gerilim veya elektrot potansiyeli degerleri 6l¢iilmiistiir.
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3.4.4.4 Sicaklik Etkisi

Kirleticilerin adsorpsiyonunun sicaklikla iliskisini ortaya koymak ve adsorpsiyonu
termodinamik olarak incelemek i¢in, sicakliklardaki adsorpsiyonu calisilmigtir. Sabit
konsantrasyonda belli hacimde kirletici madde ¢ozeltisi igceren silifli erlenler, iclerine
belli miktar adsorbent tartildiktan sonra, 20, 30, 40 ve 50 %C’deki su banyolu
calkalayicida dengeye gelene kadar calkalanmustir. Dengeye geldikten sonra, santrifiij
yapilmig ve kirleticiye gore uygun yontemle, absorbans degerleri, ylizey gerilim degeri,
elektrot potansiyeli degerleri 6l¢iilmiis ve kirletici maddelerin 20, 30, 40 ve 50 °C’deki
dagilim katsayilar1 bulunmus, adsorpsiyon entalpisi (AH®), adsorpsiyon entropisi (AS"),
ve 20, 30, 40 ve 50 °C’deki serbest enerji (AG’) degerleri hesaplanmustir.
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4. BULGULAR

4.1 ADSORBENTLERIN YAPI ANALIiZLERI

4.1.1 XRD Analizleri

Magnetik karbonlarm iiretimi disinda, havada ve azot ortammnda Fe’":Fe*" oran1 2 (F2 ve
FN2-2) ve Fe’":Fe*" oram 1 (F1 ve FN2-1) olarak elde edilen demir oksitlerin XRD
grafikleri Sekil 4.1- 4.4’de verilmistir. Sekil 4.1- 4.4’deki farkli atmosfer ve Fe’":Fe*"
oranlarinda Tretilen demiroksitlerin grafiklerinden magnetit ve maghemit piklerinin

oldugu bulunmustur.

WD Mt : Magnetit
Lilh: Maghemit

50
Mt
Wih

Lih
Mh

SOR({Counts)
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Sekil 4.1 Hava ortamunda Fe’":Fe®” = 2 olarak iiretilen demiroksitin (F2) XRD grafigi
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Sekil 4.2 Azot ortaminda Fe’":Fe**= 2 olarak iiretilen demiroksitin (FN2-2) XRD

grafigi
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Sekil 4.3 Hava ortamunda Fe’*:Fe*= 1 olarak iiretilen demiroksitin (F1) XRD

grafigi
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=0 Mt : hagnetit
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Sekil 4.4 Azot ortaminda Fe'":Fe’'= 1 olarak iiretilen demiroksitin (FN2-1) XRD
grafigi

Havada ve azot ortaminda, Fe*":Fe*" oranlari 2 ve 1; demiroksit:aktif karbon oranlari 1:1
ve 1:3 olarak A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarm XRD grafikleri
Sekil 4.5- 4.12°de verilmistir. B ve C aktif karbonlarmmdan iiretilen magnetik karbonlarm
XRD grafikleri ise Ekler Sekil A.1-A.16°da verilmistir.
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Sekil 4.5 Hava ortaminda Fe’":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F2-A(1:3)) XRD grafigi
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Sekil 4.6 Azot ortaminda Fe’":Fe”'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak A aktif

SOR{Counts)

karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-2-A(1:3)) XRD grafigi
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Sekil 4.7 Hava ortamunda Fe’":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak A aktif

karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F1-A(1:3)) XRD grafigi
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Sekil 4.8 Azot ortanunda Fe’":Fe*'= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:3 olarak A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-1-A(1:3)) XRD grafigi
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Sekil 4.9 Hava ortamunda Fe’":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F2-A(1:1)) XRD grafigi
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Sekil 4.10 Azot ortaminda Fe*":Fe*'= 2 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-2-A(1:1)) XRD grafigi
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Sekil 4.11 Hava ortaminda Fe*":Fe*= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (F1-A(1:1)) XRD grafigi
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Sekil 4.12 Azot ortaminda Fe*":Fe*= 1 ve demiroksit:aktif karbon = 1:1 olarak A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonunun (FN2-1-A(1:1)) XRD grafigi

Farkli atmosfer ortaminda (hava ve azot gazi) ve farkli Fe’":Fe*" ve demiroksit:aktif
karbon oranlarmda A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarm XRD
grafiklerinde (Sekil 4.5-4.12) magnetit, maghemit, hematit (a-Fe,Os3), gotit
(a-FeO(OH)), lepidokrokit ve akaganeit tiirii demiroksitler bulunmustur. Grafikler
birbirleriyle kiyaslandiginda genel olarak, azotlu ortamda iiretilen magnetik karbonlarmn
hava ortaminda iiretilenlere gore; Fe'":Fe’'=1 olan magnetik karbonlarm Fe’:Fe*'=2
olan magnetik karbonlara gore; demiroksit:aktif karbon orami 1:1 olan magnetik
karbonlarm demiroksit:aktif karbon orami 1:3 olanlara gore daha yiiksek magnetiklik
gdsteren demiroksit tiirlerine sahip oldugu goriilmiistiir. Ornek olarak, Fe'":Fe*'=2 ve
demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olarak azot ortaminda iiretilen FN2-2-A(1:1) magnetik
karbonunun XRD grafiginde (Sekil 4.10) maghemit, magnetit, gotit, akaganeit pikleri
goriiliirken, diger oOzellikleri ayn1 olmak iizere, hava ortaminda iiretilen F2-A(1:1)
magnetik karbonunkinde (Sekil 4.9) ise magnetit, maghemit ve gétit pikleri; Fe’":Fe*'=1
ve demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olan F1-A(1:1) magnetik karbonunkinde (Sekil
4.11) magnetit ve maghemit pikleri; Fe’:Fe*=2 olan F2-A(1:3) magnetik
karbonunkinde (Sekil 4.5) ise maghemit, gotit ve akaganeit pikleri; goriilmiistiir. B ve C
aktif karbonundan farkli atmosfer ortamlarinda, Fe®':Fe** ve demiroksit:aktif karbon
oranlarinda iretilen magnetik karbonlarm XRD grafiklerinde (Sekil A.1-A.8 ve Sekil
A.8-A.16)’de goriilen durum benzerdir.
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Magnetit ve maghemit yiiksek magnetik 6zellige sahip iken, hematit, gotit, akaganeit ve
lepidokrokit magnetik olmayan demir oksitlerdir (Oliveira ve dig., 2002;
Perez ve dig., 1998). Bu calismada, aktif karbonlara magnetik 6zellik kazandiran baghca
demiroksit tiirleri olan magnetit ve maghemit pikleri, tiretilen magnetik karbonlarm

XRD grafiklerinde bulunmustur.

4.1.2 Magnetizasyon Olciimleri

Uretilen magnetik karbonlarm ve demiroksitlerin magnet tarafindan gekildigi goriilmiis,
magnetizasyon Olgiimleri Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM) ile adsorbentlerin

spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerinin bulunmasiyla nicel olarak belirlenmistir.

Havada ve azot ortammda Fe’":Fe" oranlar1 2 ve 1 olarak elde edilen demir oksitlerin

spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri Tablo 4.1°de verilmistir.

Tablo 4.1 Demiroksitlerin spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri

Spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri
Demir oksitler .
JT kg)

F2 56,3

F1 58,9

FN2-2 59,9

FN2-1 61,5
F2 : Fe’™:Fe’* oram 2, hava ortaminda iiretilen demiroksit
F1 : Fe*™:Fe?* orami 1, hava ortaminda iiretilen demiroksit

FN2-2 :Fe*":Fe*" oram 2, azot ortamunda iiretilen demiroksit
FN2-1 :Fe*":Fe*" oram 1, azot ortamunda iiretilen demiroksit

Tablo 4.1°¢ bakildiginda Fe’":Fe’" orani 1 olan demiroksitlerin, Fe’":Fe*" oram 2 olan
demiroksitlere gdre daha yiiksek magnetiklige sahip oldugu goriilmiistiir. Ornek olarak,
F1’in spesifik doygunluk magnetizasyon degeri F2’ninkinden; FN2-1’in spesifik
doygunluk magnetizasyon degeri FN2-2’ninkinden yiiksektir. Azot ortaminda iiretilen
demiroksitlerin  spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerinin hava ortaminda
iiretilenlerinkinden daha yiiksek oldugu bulunmustur. Ornek olarak, FN2-2'nin spesifik
doygunluk magnetizasyon degeri F2’ninkinden; FN2-1’in spesifik doygunluk
magnetizasyon degeri F1’inkinden ytiksektir.
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Havada ve azot ortaminda Fe’":Fe*" oranlar1 2 ve 1, demiroksit:aktif karbon oranlari 1:1
ve 1:3 olarak A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarmn spesifik doygunluk

magnetizasyon degerleri Tablo 4.2°de verilmistir.

Tablo 4.2 A karbonundan {iretilen magnetik karbonlarin spesifik doygunluk
magnetizasyon degerleri

Magnetik karbonlar Spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri (J T kg™)
F2-A(1:3) 7,54
F1-A(1:3) 8,39
FN2-2-A(1:3) 8,74
FN2-1-A(1:3) 9,29
F2-A(1:1) 14,6
F1-A(1:1) 15,8
FN2-2-A(1:1) 15,9
FN2-1-A(1:1) 16,5

F2-A(1:3): Fe*":Fe™ oran1 2; demir oksit: aktif karbon orani 1:3 olan hava ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F1-A(1:3): Fe*":Fe*" orant 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:3 olan hava ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F2-A(1:1): Fe*":Fe*" oran1 2; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan hava ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F1-A(1:1): Fe*":Fe*" orant 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan hava ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
FN2-2-A(1:3): Fe*":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon orani 1:3 olan azot ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif
karbon, FN2-1-A(1:3): Fe*":Fe’* orami 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan azot ortanunda A karbonundan iiretilen magnetik
aktif karbon, FN2-2-A(1:1): Fe*":Fe*" orami 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda A karbonundan iiretilen
magnetik aktif karbon, FN2-1-A(1:1): Fe*:Fe?* oram 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda A karbonundan
tiretilen magnetik aktif karbon

Tablo 4.2°deki A aktif karbonundan iretilen magnetik karbonlarin spesifik magnetizasyon
degerlerine bakildiginda, Fe’":Fe*" orami 1 olan magnetik karbonlarm spesifik doygunluk
magnetizasyon degerlerinin Fe’":Fe*™ oram 2 olan magnetik karbonlarinkine gore; azot
ortaminda iretilen magnetik karbonlarinkilerin hava ortaminda iiretilenlerinkine gore;
demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olan magnetik karbonlarinkilerin demiroksit:aktif

karbon orani 1:3 olanlarmkine gore daha yiiksek oldugu goriilmiistiir.

Havada ve azot ortaminda Fe®":Fe>" oranlar1 2 ve 1, demiroksit:aktif karbon oranlari 1:1
ve 1:3 olarak B aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarm spesifik doygunluk

magnetizasyon degerleri Tablo 4.3’te verilmistir.
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Tablo 4.3 B karbonundan iiretilen magnetik karbonlarin spesifik doygunluk
magnetizasyon degerleri

Magnetik karbonlar Spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri (J T kg™)
F2-B(1:3) 7,66
F1-B(1:3) 9,04
FN2-2-B(1:3) 9,44
FN2-1-B(1:3) 11,4
F2-B(1:1) 14,8
F1-B(1:1) 16,0
FN2-2-B(1:1) 16,5
FN2-1-B(1:1) 18,2

F2-B(1:3): Fe’":Fe’" oram 2; demir oksit: aktif karbon orani 1:3 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F1-B(1:3): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:3 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F2-B(1:1): Fe’":Fe’ oram 2; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F1-B(1:1): Fe’":Fe*" oram 1; demir oksit: aktif karbon oran1 1:1 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
FN2-2-B(1:3): Fe’":Fe*" oram 2; demir oksit:aktif karbon oram 1:3 olan azot ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif
karbon, FN2-1-B(1:3): Fe’":Fe”” oram 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:3 olan azot ortaminda Bkarbonundan iiretilen magnetik
aktif karbon, FN2-2-B(1:1): Fe’":Fe** oram 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda B karbonundan iiretilen
magnetik aktif karbon, FN2-1-B(1:1): Fe*:Fe?* orami 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda B karbonundan
tiretilen magnetik aktif karbon

Tablo 4.3’deki B aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarin spesifik magnetizasyon
degerlerine bakildiginda, Fe*":Fe*" orami 1 olan magnetik karbonlarm spesifik doygunluk
magnetizasyon degerlerinin Fe’":Fe*" oram 2 olan magnetik karbonlarinkine gore; azot
ortaminda iretilen magnetik karbonlarinkilerin hava ortaminda iiretilenlerinkine gore;
demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olan magnetik karbonlarinkilerin demiroksit:aktif

karbon orani 1:3 olanlarmkine gore daha yiiksek oldugu goriilmiistiir.

Havada ve azot ortaminda Fe’":Fe’" oranlar1 2 ve 1, demiroksit:aktif karbon oranlar1 1:1
ve 1:3 olarak C aktif karbonundan iretilen magnetik karbonlarm spesifik doygunluk

magnetizasyon degerleri Tablo 4.4’te verilmistir.
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Tablo 4.4 C karbonundan tiretilen magnetik karbonlarin spesifik doygunluk
magnetizasyon degerleri

Magnetik karbonlar

Spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri (J T kg™)

F2-C(1:3) 8,19
F1-C(1:3) 9,42
FN2-2-C(1:3) 9,84
FN2-1-C(1:3) 11,4
F2-C(1:1) 15,0
F1-C(1:1) 16,4
FN2-2-C(1:1) 17,9
FN2-1-C(1:1) 18,4

F2-C(1:3): Fe’:Fe’" oram 2; demir oksit: aktif karbon oran1 1:3 olan hava ortamunda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F1-C(1:3): Fe*:Fe** oram 1; demir oksit: aktif karbon oran1 1:3 olan hava ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F2-C(1:1): Fe*":Fe*" oram 2; demir oksit: aktif karbon oran1 1:1 olan hava ortamunda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
F1-C(1:1): Fe*":Fe** oram 1; demir oksit: aktif karbon oran1 1:1 olan hava ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
FN2-2-C(1:3): Fe*":Fe* oram 2; demir oksit:aktif karbon orami 1:3 olan azot ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif
karbon , FN2-1-C(1:3): Fe*":Fe*" orami 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:3 olan azot ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik
aktif karbon, FN2-2-C(1:1): Fe’":Fe’ oram 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortaminda C karbonundan iiretilen
magnetik aktif karbon, FN2-1-C(1:1): Fe’":Fe’* orani 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:1 olan azot ortammnda C karbonundan

tiretilen magnetik aktif karbon

Tablo 4.4’te C aktif karbonundan iretilen magnetik karbonlarin spesifik magnetizasyon
degerlerine bakildiginda, Fe’":Fe*" orani 1 olan magnetik karbonlarm spesifik doygunluk
magnetizasyon degerlerinin Fe’":Fe*" orami 2 olan magnetik karbonlarinkine gore; azot
ortaminda iretilen magnetik karbonlarinkilerin hava ortaminda iiretilenlerinkine gore;

demiroksit:aktif karbon orami 1:1 olan magnetik karbonlarinkilerin demiroksit:aktif

karbon orani 1:3 olanlarmkine gore daha yiiksek oldugu goriilmiistiir.
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4.1.3 Yiizey Alami ve Gozenek Hacmi Ol¢iimleri
Bu calismada tiretilen demiroksitlerin, A aktif karbonu ve A aktif karbonundan {iretilen

magnetik karbonlarn yiizey alanlar1 ve gézenek hacimleri Tablo 4.5-4.6’da verilmigtir.

Tablo 4.5 Demiroksitlerin yiizey alanlar1 ve gdzenek hacimleri

Yiizey Alani Mikro gozenek Toplam gozenek
Demir oksitler 1 . 3 1 ) 31
(m°g™) hacmi (cm’g™) hacmi (cm’g™)
F2 76,59 0,000117 0,2654
F1 75,51 0,000113 0,2641
FN2-2 74,52 0,000112 0,2635
FN2-1 73,56 0,000110 0,2630
F2 : Fe’":Fe’” oran1 2, hava ortaminda iiretilen demiroksit, F1 : Fe’": Fe*" orani 1, hava ortaminda iiretilen demiroksit

FN2-2 :Fe’":Fe’" oram 2, azot ortaminda iiretilen demiroksit, FN2-1 : Fe*":Fe’ oram 1, azot ortaminda iiretilen demiroksit

Tablo 4.6 A karbonu ve A karbonundan iiretilen magnetik karbonlarm yiizey alanlar
ve gozenek hacimleri

Adsorbentler Yﬁze); Allanl Mikro giize;ne:k Toplam giizsenlek
(m°g™) hacmi (cm’g™) hacmi (cm’g™)

A 1440 0,2935 0,775
F2-A(1:3) 940 0,2488 0,691
F1-A(1:3) 927 0,2483 0,685
FN2-2-A(1:3) 914 0,2481 0,673
FN2-1-A(1:3) 903 0,2292 0,660
F2-A(1:1) 771 0,2018 0,594
F1-A(1:1) 765 0,2005 0,589
FN2-2-A(1:1) 750 0,1952 0,578
FN2-1-A(1:1) 740 0,1875 0,569

A : Lignin kaynakli aktif karbon,F2-A(1:3): Fe’":Fe’" oram 2; demir oksit: aktif karbon orami 1:3 olan hava ortaminda A
karbonundan tiretilen magnetik aktif karbon, F1-A(1:3): Fe**:Fe?* oram 1; demir oksit: aktif karbon oran1 1:3 olan hava ortaminda A
karbonundan tiretilen magnetik aktif karbon, F2-A(1:1): Fe**:Fe?* oram 2; demir oksit: aktif karbon oran1 1:1 olan hava ortaminda A
karbonundan tiretilen magnetik aktif karbon, F1-A(1:1): Fe**:Fe?* oram 1; demir oksit: aktif karbon oran1 1:1 olan hava ortaminda A
karbonundan tiretilen magnetik aktif karbon, FN2-2-A(1:3): Fe’":Fe*" orami 2; demir oksit:aktif karbon oran1 1:3 olan azot ortamimnda
A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon , FN2-1-A(1:3): Fe’":Fe’* oram 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan azot
ortaminda A karbonundan tiretilen magnetik aktif karbon, FN2-2-A(1:1): Fe*":Fe*" oram 2; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan
azot ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon , FN2-1-A(1:1): Fe*":Fe*" orami 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:1
olan azot ortaminda A karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon



51

B aktif karbonu ve B aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonlarm yiizey alani ve

gozenek hacimleri Tablo 4.7°de verilmistir.

Tablo 4.7 B karbonu ve B karbonundan iiretilen magnetik karbonlarm yiizey alanlari
ve gozenek hacimleri

Yiizey Alan Mikro gozenek Toplam gozenek

Adsorbentler (m’g™) hacmi (cm’g™) hacmi (cm’g™)
B 1233 0,2713 0,730
F2-B(1:3) 805 0,2235 0,652
F1-B(1:3) 794 0,2201 0,642
FN2-2-B(1:3) 783 0,2185 0,638
FN2-1-B(1:3) 770 0,2072 0,622
F2-B(1:1) 661 0,1925 0,592
F1-B(1:1) 650 0,1875 0,580
FN2-2-B(1:1) 640 0,1792 0,568
FN2-1-B(1:1) 630 0,1655 0,559

B: Turba kaynakli buharla aktiflestirilmis ve asitle yikanms aktif karbon, F2-B(1:3): Fe’":Fe’" oram 2; demir oksit: aktif karbon
oran1 1:3 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, F1-B(1:3): Fe**:Fe*" oram 1; demir oksit: aktif karbon
oran1 1:3 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, F2-B(1:1): Fe**:Fe’* oram 2; demir oksit: aktif karbon
orani 1:1 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, F1-B(1:1): Fe*:Fe’* oram 1; demir oksit: aktif karbon
orani 1:1 olan hava ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-2-B(1:3): Fe’*:Fe’" orami 2; demir oksit:aktif
karbon orami 1:3 olan azot ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-1-B(1:3): Fe*":Fe** orani 1; demir oksit:
aktif karbon orani 1:3 olan azot ortaminda Bkarbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-2-B(1:1): Fe’":Fe** oram 2; demir
oksit: aktif karbon orani 1:1 olan azot ortamunda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-1-B(1:1): Fe*:Fe’* oram 1;
demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan azot ortaminda B karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon
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C aktif karbonu ve C aktif karbonundan tretilen magnetik karbonlarm ylizey alani ve

gozenek hacimleri Tablo 4.8’de verilmistir.

Tablo 4.8 C karbonu ve C karbonundan iiretilen magnetik karbonlarin yiizey alanlari
ve gozenek hacimleri

Adsorbentler Yﬁze); Allanl Mikro gozenek hacmi| Toplam gézenek
(m°g™) (cm3g'l) hacmi (cm3g'l)

C 1012 0,2015 0,713
F2-C(1:3) 661 0,1544 0,551
F1-C(1:3) 650 0,1495 0,548
FN2-2-C(1:3) 641 0,1375 0,532
FN2-1-C(1:3) 630 0,1282 0,620
F2-C(1:1) 540 0,1129 0,610
F1-C(1:1) 530 0,1093 0,602
FN2-2-C(1:1) 520 0,1012 0,599
FN2-1-C(1:1) 512 0,0995 0,587

C : Turba kaynakli buharla aktiflestirilmis aktif karbon, F2-C(1:3): Fe’:Fe** oram 2; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan hava
ortanunda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, F1-C(1:3): Fe*":Fe** oran1 1; demir oksit: aktif karbon oram 1:3 olan hava
ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, F2-C(1:1): Fe*":Fe** oran1 2; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan hava
ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, F1-C(1:1): Fe*":Fe** orant 1; demir oksit: aktif karbon orani 1:1 olan hava
ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-2-C(1:3): Fe*":Fe*" oram1 2; demir oksit:aktif karbon orani 1:3 olan
azot ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-1-C(1:3): Fe’":Fe?” oram 1; demir oksit: aktif karbon orami 1:3
olan azot ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-2-C(1:1): Fe*:Fe** oram 2; demir oksit: aktif karbon oram
1:1 olan azot ortamunda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon, FN2-1-C(1:1): Fe**:Fe?* orani 1; demir oksit: aktif karbon
orant 1:1 olan azot ortaminda C karbonundan iiretilen magnetik aktif karbon

4.1.4 Zeta Potansiyeli Olciimleri

Aktif karbonlarm ve iiretilen magnetik karbonlarm c¢esitli pH degerlerindeki zeta
potansiyelleri Olciilmiis, pH ile zeta potansiyeli arasmda cizilen grafikte, egrinin x
eksenini kestigi noktadaki pH degeri olan sifir yiikk nokta pH degeri (pHp,c) belirlenmis,
aktif karbonlar ve bunlardan iretilen magnetik karbonlarm pHy,. degerlerinin
birbirinden farkli olmadig1 goriilmiistiir. Aktif karbonlarm ve bu aktif karbonlardan

uretilen magnetik karbonlarin pH,,. degerlerinin 6,5-7,5 civarinda oldugu bulunmustur.
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4.1.5 Yiizey Fonksiyonel Gruplarinin Belirlenmesi
Aktif karbonlarin ve iiretilen magnetik karbonlarin yiizeyindeki fonksiyonel gruplarin
belirlenmesi, enstriimental olarak FTIR spektrofotometresiyle ve kimyasal yontem olan

Boehm titrasyonuyla ger¢eklestirilmistir.

4.1.5.1 FTIR Analizi

Aktif karbonlarin ve iiretilen magnetik karbonlarin yiizey fonksiyonel gruplari
enstriimental olarak FTIR spektrofotometresiyle belirlenmistir. Spektrumlar IAL’de
Perkin Elmer Precisely Spectrum One FTIR Spektrum Cihazi kullanilarak ATR
(Attenuated total reflectance) metodu ile 400 - 4000 cm™ arahginda ¢ekilmistir.

A, B ve C aktif karbonunun ve bu aktif karbonlardan hava ve azot ortamunda farkh
Fe’":Fe*" oranlarinda iiretilen bazi magnetik karbonlarm ATR ydontemiyle gekilen FTIR

spektrumlar1 Sekil 4.13-4.15te verilmistir.
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Sekil 4.13 A aktif karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.14 B aktif karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.15 C aktif karbonunun FTIR grafigi

FTIR spektrumlarnda, A karbonu icin 1565 cm™, 1119 cm’ ve 774 cm’ dalga
sayisinda (Sekil 4.13) , B karbonu i¢in 1574 cm™, 1123 cm™ ve 765 cm™ dalga sayisinda
(Sekil 4.14), C karbonu i¢in ise 1575 cm™, 1137 cm™ ve 780 cm™ dalga sayisinda (Sekil
4.15) kuvvetli absorpsiyon pikleri bulunmustur. FTIR spektrumunda 1550-1610 cm’
dalga sayis1 arahigindaki absorpsiyon pikleri karboksilik asit, 1050-1170 cm™ dalga
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sayist araliginda goriilen absorpsiyon pikleri akrilik anhidritler, 750-810 cm™ dalga
sayisinda goriilen absorpsiyon pikleri ise m-disubstitue gruplarinin aktif karbon
yiizeyinde bulundugunu gostermektedir. Olciim sonuglarindan, ii¢ cesit aktif karbonun

yapisimin asidik karakterde oldugu goriilmektedir.

A, B ve C karbonundan elde edilen demiroksit:aktif karbon oranlar1 1:3 olan magnetik
aktif karbonlarm ATR metoduyla c¢ekilen FTIR spektrumlar1 Sekil 4.16-4.27‘de
verilmistir.
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Sekil 4.18 F1-A(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.19 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.20 F2-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.22 F1-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.23 FN2-1-B(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.24 F2-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.25 FN2-2-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.26 F1-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi
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Sekil 4.27 FN2-1-C(1:3) magnetik karbonunun FTIR grafigi

e
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Sekil 4.16-4.27°deki FTIR spektrumlarmdan azotun, Fe’":Fe’ oranmmn ve
demiroksit:aktif ~karbon oraninin magnetik  karbonlarm  yiizey  Ozelliklerini

degistirmedigi goriilmiistiir.
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4.1.5.2 Boehm Titrasyonu

Yapilan Boehm titrasyonu sonucunda, A, B ve C aktif karbonlarmin ve bu aktif
karbonlardan {iretilen hava ortammnda Fe’":Fe*" orami 2 olan aktif karbon:demiroksit
(1:3) oranh magnetik karbonlarmm baskin olarak asidik yiizey fonksiyonel gruplarm
icerdigi ve aktif karbonlar ve s6z konusu magnetik karbonlarin asidik fonksiyonel grup
miktarlarmm (mekg') birbirinden 6nemli derecede farkh olmadigi bulunmustur.

Boehm titrasyon sonuglar1 Tablo 4.9’da verilmistir.

Tablo 4.9 Aktif karbon ve magnetik karbonlarin Boehm titrasyonu sonuglari

Karboksilik
Asidik Karboksilik Fenolik Laktonik Bazik
+ Laktonik
Adsorbent gruplar gruplar gruplar gruplar gruplar
| | gruplar | | .
(mekg™) (mekg™) | (mekg™) (mekg™) (mekg™)
(mekg™)
A 17,375 7,485 15,657 1,718 8,172 1,5
F2-A(1:3) 17,527 7,150 15,572 1,955 8,422 1,0
B 19,255 9,312 17,850 1,405 8,538 0,9
F2-B(1:3) 19,515 9,108 17,750 1,765 8,642 1,0
C 20,845 9,551 19,113 1,732 9,562 1,2
F2-C(1:3) 20,870 9,604 19,250 1,620 9,646 0,8

4.2 ADSORBSIYON CALISMALARI

Organik ve inorganik kirletici ¢ozeltilerinin UV spektrofotometresinde 200-600 nm
dalga boyu araliginda taranmasiyla maksimum absorbans degerini veren dalga boyu
2,4-D, tiram ve linuron i¢in sirastyla 283, 216 ve 247 nm, triton X-100 icin 224 nm
olarak bulunmustur.

Bu c¢alismada, konsantrasyonun zamanla degisimi, kinetik, izoterm, Giles, pH ve
sicaklik etkisinin incelenmesinde elde edilen tiim sonuglari en yiiksek adsorpsiyon
kapasitesine sahip olan A aktif karbonu ve bu aktif karbondan iiretilen F2-A(1:3)
magnetik karbonu i¢in grafik ve tablo seklinde, diger aktif karbon ve bunlardan iiretilen
magnetik karbonlarin sadece Giles ve tanecik ici diflizyon grafikleri ve tiim sonuclar
tablo seklinde verilmistir. Kirleticilerin c¢esitli adsorbentler iizerine izotermlerinin
cizilmesinde (2.4) ve (2.5), adsorpsiyon kinetigi calismasinda (2.6), (2.7) ve (2.8)
esitlikleri, sicaklik ¢alismasinda (2.9)-(2.13) esitliklerinden yararlanilmstir.
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4.2.1.1 2,4-D Adsorpsiyon Kinetigi

2,4-D’nin aktif karbon ve magnetik karbonlar {izerine adsorpsiyonunda adsorpsiyon

kinetiginin incelenmesinde, ¢ozelti konsantrasyonu 30 mgL’', adsorbent miktari ve

¢ozelti hacmi oran1 0,025 g/200 ml olarak ¢alisilmustir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

2,4-D’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonunda
zaman, t (dak) ve denge konsantrasyonu, C (mgL™) arasinda ¢izilen konsantrasyonun

zamanla degisimi grafikleri Sekil 4.28 ve Sekil 4.29’da, dengeye gelme siireleri ise

Tablo 4.10°da verilmistir.

C(mgl/L)

* o s 0

2

2

2

50
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100

150

Sekil 4.28 A aktif karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonunda konsantrasyonunun zamanla

degisimi
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Sekil 4.29 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonunda konsantrasyonunun

zamanla degigimi




Tanecik I¢i Difiizyonu

2,4-D’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarin iizerine
adsorpsiyonunda tanecik i¢i diflizyonun etkisini gostermek igin (2.6)’ya gore zamanin
karekokii, t *° ((dak)™) ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktari, q (mgg™)
arasmnda cizilen tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.30-4.38°de ve tanecik i¢i diflizyon

sabitleri Tablo 4.10’da verilmistir.

63

A

200 -

180 - oo ¢
_ .
D 160 | . .
> 'S
E 40 **
o

*
120 1
100 ; ; ;
0 2 4 6
tO.S(dako.S)

Sekil 4.30 A aktif karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i
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Sekil 4.31 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

difiizyonu
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Sekil 4.32 F1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
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Sekil 4.33 FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
difiizyonu
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Sekil 4.34 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diflizyonu
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Sekil 4.35 F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
difiizyonu
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Sekil 4.36 F1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
difiizyonu
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Sekil 4.37 FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diflizyonu
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FN2-1-A(1:1)
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Sekil 4.38 FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diflizyonu

Yalanct ikinci dereceden hiz esitligi grafigi

2,4-D’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunun (2.8)’e gore zaman, t (dak) ile t/q (dakgmg™)
arasinda ¢izilen yalanci ikinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.39 ve Sekil
4.40’ta, biitlin aktif karbon ve magnetik karbonlarmn yalanci ikinci dereceden hiz sabiti,

k, degerleri ise Tablo 4.10°da verilmistir.
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Sekil 4.39 A aktif karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi
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Sekil 4.40 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D'nin adsorpsiyonu igin yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi

Tablo 4.10 2,4-D’nin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan {iretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme siireleri, tanecik igi difiizyonu
sabitleri ve yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri

Tanecik ici
Dengeye gelme difiizyon Yalanca ikinci dereceden hiz
Adsorbentler siiresi, sabitleri, k; sabitleri, k, (dakmgg™)
t (dak) (mgg dak™®)
ki K, R’

A 60 3,95 0,0054 0,9997
F2-A(1:3) 50 4,90 0,0060 0,9996
F1-A(1:3) 47 4,99 0,0062 0,9994
FN2-2-A (1:3) 45 5,12 0,0064 0,9990
FN2-1-A(1:3) 42 5,15 0,0067 0,9997
F2-A(1:1) 35 5,29 0,0068 0,9996
F1-A(1:1) 33 5,35 0,0071 0,9990
FN2-2-A(1:1) 30 6,61 0,0072 0,9995
FN2-1-A(1:1) 27 6,63 0,0076 0,9998
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4.2.1.2 2,4-D Adsorpsiyon Izotermi

2,4-D’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonu, 30-400 mgL™ konsantrasyonu araliginda, adsorbent
miktar1 ve ¢ozelti hacmi orami 0,025 g/200 ml olarak c¢alisilmistir. Adsorbent
adsorpsiyon kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ¢izilen Freundlich (2.4), Langmuir (2.5),
ve Giles izoterm grafikleri Sekil 4.41-4.46°da, diger karbonlarm Giles izotermleri Sekil
4.47-4.53’te ve tiim aktif karbon ve magnetik karbonlarin adsorpsiyon izotermi sabitleri

Tablo 4.11°de verilmistir.
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61 ®
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Sekil 4.41 A aktif karbonu {izerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi
grafigi
F2-A(1:3)
6,5 -
6 4
(=2
£
5,5 7 LS 3
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1 2 3 4 5 6
InC

Sekil 4.42 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin
Freundlich izotermi grafigi
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Langmuir Izotermi
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Sekil 4.43 A aktif karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Langmuir izotermi
grafigi
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Sekil 4.44 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Langmuir
izotermi grafigi

Giles Izotermi
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Sekil 4.45 A aktif karbonu {izerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.46 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
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Sekil 4.47 F1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.48 FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.49 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.50 F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu igin Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.51 F1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.52 FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Giles

izotermi grafigi
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Sekil 4.53 FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonu i¢in Giles

izotermi grafigi
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Tablo 4.11 2,4-D’nin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu igin adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich izotermi Langmuir izotermi
Adsorbentler , Q b ,
n k R R
(mggh) | (Lmg?)

A 0,351 89,81 0,9803 556 0,0424 | 0,9868
F2-A(1:3) 0,348 77,29 0,9865 526 0,0334 | 0,9787
F1-A(1:3) 0,340 74,46 0,9856 476 0,0332 | 0,9732

FN2-2-A (1:3) 0,341 77,05 0,9722 500 0,0333 | 0,9722
FN2-1-A(1:3) 0,331 73,48 0,9816 455 0,0331 0,9706
F2-A(1:1) 0,329 70,86 0,9835 435 0,0326 | 0,9713
F1-A(1:1) 0,324 64,94 0,9749 400 0,0304 | 0,9705
FN2-2-A(1:1) 0,325 68,05 0,9736 417 0,0310 | 0,9662
FN2-1-A(1:1) 0,321 62,28 0,9709 385 0,0299 | 0,9706

4.2.1.3 2,4-D Adsorpsiyonuna pH Etkisi

2,4-D’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun {izerine adsorpsiyonunda pH’m adsorpsiyona etkisi 80 mgL™ baslangic
konsantrasyonunda, 200 ml ¢6zelti hacmi ve 0,025 g adsorbent miktartyla ¢alisilmustir.
pH ile C (mgL™") arasinda cizilen grafikleri Sekil 4.54 ve Sekil 4.55’te verilmistir.
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Sekil 4.54 A aktif karbonu tizerine 2,4-D adsorpsiyonuna pH’n etkisi grafigi
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Sekil 4.55 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 2,4-D adsorpsiyonuna pH’in
etkisi grafigi
2,4-D’nin aktif karbon ve magnetik karbon {izerine adsorpsiyonunun pH ile azaldigi,

sabit konsantrasyon ve pH’da aktif karbon tarafindan adsorplanan madde miktarinin

magnetik karbonlarmkinden yiiksek oldugu bulunmustur.
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4.2.1.4 2,4-D Adsorpsiyonuna Sicaklik Etkisi

2,4-D’nin 30 mgL" baslangic konsantrasyonunda, 0,025 g/200 mL adsorbent dozu ve
cozelti hacmi oraninda A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 20, 30,
40 ve 50 °C sicakliklardaki adsorpsiyonu icin (2.13)’e gére gizilen InK-1/T grafigi Sekil
4.56 ve Sekil 4.57°de verilmistir.

1,2 q

14
0,8 -
0,6

In K

0,4 -
0,2 1

0 T T T T T T T 1
0,0031 0,0031 0,0032 0,0032 0,0033 0,0033 0,0034 0,0034 0,0035

1IT(1/K)

Sekil 4.56 A aktif karbonu iizerine 2,4-D adsorpsiyonunda InK-1/T grafigi

F2-A(1:3)

15
0,8 -

0,6

In K

0,4 -

0,2

0 T T T T 1
0,003 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035

1T (1/K)

Sekil 4.57 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine 2,4-D adsorpsiyonunda
InK-1/T grafigi

2,4-D’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine adsorpsiyonu i¢in
(2.13)’e gore Sekil 4.56 ve Sekil 4.57°deki InK-1/T grafiklerinin egim ve kesimlerinden

bulunan AH? , AS° ve (2.10)’a gére 20, 30, 40 ve 50 °C i¢in bulunan AG® termodinamik

parametreleri Tablo 4.12’de verilmistir.
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Tablo 4.12 2,4-D’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu ilizerine

adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

AG® (Jmol™!
Adsorbent AH’ | ASIO | ( )
(Jmol™) (Jmol K™)
20°C 30°C 40 °C 50 °C
A -17958 -51,88 2757 2238 -1719 -1200
F2-A(1:3) -17041 -50,97 2105 -1595 -1085 -576

4.2.2 Tiram

4.2.2.1 Tiram Adsorpsiyon Kinetigi

Tiramm aktif karbon ve magnetik karbonlar {izerine adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamanla degisiminin incelenmesinde, ¢ozelti konsantrasyonu 20 mgL”, adsorbent

miktar1 ve ¢ozelti hacmi oran1 0,01 g /200 ml olarak caligilmustir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

Tiramm A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonunda
zaman, t (dak) ve denge konsantrasyonu, q (mgg') arasinda ¢izilen konsantrasyonun

zamanla degisimi grafikleri Sekil 4.58 ve Sekil 4.59’da, dengeye gelme siireleri ise

Tablo 4.12°de verilmistir.

200

A
15
12
~ ™
J 9-
(=]
E | .
© .
3] ® Hmes s e e
0 ‘ ‘ ‘
0 50 100 150
t (dak)
Sekil 4.58 A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonunda konsantrasyonun

zamanla degisimi
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Sekil 4.59 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine tiram adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamanla degigimi

Tanecik I¢i Difiizyonu

Tiramin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarin tizerine
adsorpsiyonunda tanecik i¢i diflizyonun etkisini géstermek i¢in (2.6)’ya gére zamanmn
karekokii, t *° ((dak)™) ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktari, q (mgg™)
arasmnda cizilen tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.59-4.67 ve tanecik ici diflizyon
sabitleri Tablo 4.13’te verilmistir.

A
350 -
R
300 - s
5 250 - « *
3
£
5 200 - o o0®
150 -
100 T T T T T 1
0 2 4 6 8 10 12
t0.5(dak0.5)

Sekil 4.60 A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu
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Sekil 4.61 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik igi difiizyonu
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Sekil 4.62 F1-A(1:3) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

difiizyonu
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Sekil 4.63 FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i

difiizyonu
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FN2-1-A(1:3)
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Sekil 4.64 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diftizyonu

F2-A(1:1)

t0.5(dak0.5)

Sekil 4.65 F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiramin adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i difiizyonu

F1-A(1:1)
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Sekil 4.66 F1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diftizyonu
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Sekil 4.67 FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i
diftizyonu

FN2-1-A(1:1)
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Sekil 4.68 FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i
diftizyonu

Yalanci ikinci dereceden hiz esitligi grafigi

Tiramm A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunun (2.8)’e gore zaman, t (dak) ile t/q (dakgmg™)
arasinda cizilen yalanci ikinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.69 ve Sekil
4.70’te, A aktif karbonundan Tretilen diger magnetik karbonlarmn yalanci ikinci

dereceden hiz esitligi sabitleri ise Tablo 4.13’te verilmistir.
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Sekil 4.69 A aktif karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi

F2-A(1:3)
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Sekil 4.70 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi
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Tablo 4.13 Tiramin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme siireleri, tanecik i¢i difiizyonu
sabitleri ve yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri

Tanecik i¢i difiizyon
Dengeye gelme Yalanci ikinci dereceden hiz

Adsorb sabitleri bitl Kk, (dak h

sorbent siiresi sabitleri akmgg’

’ (mgg'ldak'o's) o &8

t (dak)

k; k, R
A 120 12,973 0,00288 0,9983
F2-A(1:3) 105 14,768 0,00299 0.9967
F1-A(1:3) 103 16,023 0,00305 0.9946
FN2-2-A (1:3) 101 16,301 0,00320 0.9950
FN2-1-A(1:3) 99 16,865 0,00321 0,9938
F2-A(1:1) 95 17,318 0,00322 0.9929
F1-A(1:1) 93 18,061 0,00323 0.9928
FN2-2-A(1:1) 90 18,468 0,00328 0,9911
FN2-1-A(1:1) 88 18,499 0,00339 0,9917

4.2.2.2 Tiram Adsorpsiyon Izotermi

Tiramm A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun {izerine adsorpsiyonu, 10-45 mgL™ konsantrasyonu araligmda, adsorbent
miktar1 ve ¢ozelti hacmi oran1 0,01 g/200 mL olarak cahsilmistir. Adorbent adsorpsiyon
kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ¢izilen Freundlich (2.4), Langmuir (2.5), ve Giles
izoterm  grafikleri Sekil 4.71-4.76’da, diger karbonlarm Giles izotermleri
Sekil 4.77-4.83’te ve A, B ve C aktif karbonlarindan ve bu aktif karbonlardan {iretilen

magnetik karbonlarin adsorpsiyon izotermi sabitleri Tablo 14-16’da verilmistir.



4,8 4

4,6 4
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4,4 -

4,2

InC

Sekil 4.71 A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi
grafigi

F2-A(1:3)

48 -

4,6

Inq

4,4
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Sekil 4.72 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Freundlich
izotermi grafigi
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Sekil 4.73 A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Langmuir izoterm grafigi
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Sekil 4.74 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in Langmuir
. izotermi grafigi
Giles Izotermi
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Sekil 4.75 A aktif karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
F2-A(1:3)
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Sekil 4.76 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.77 F1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles

izotermi grafigi
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Sekil 4.78 FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu tlizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles

izotermi grafigi
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Sekil 4.79 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles

izotermi grafigi
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Sekil 4.80 F2-A(1:1) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.81 F1-A(1:1) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi
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Sekil 4.82 FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi



87

FN2-1-A(1:1)
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Sekil 4.83 FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonu i¢in Giles
izotermi grafigi

Tablo 4.14 Tiramimn A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu igin adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler
n k R* | Qu(mgg") b(Lmg’) R

A 0,726 57,2 0,9935 357 0,183 0,9825
F2-A(1:3) 0,712 53,0 0,996 333 0,178 0,9825
F1-A(1:3) 0,691 47,4 0,996 303 0,169 0,9965
FN2-2-A (1:3) 0,703 51,0 0,9956 323 0,174 0,9892
FN2-1-A(1:3) 0,685 44,9 0,9901 294 0,163 0,9845
F2-A(1:1) 0,680 44,1 0,9946 286 0,164 0,990
F1-A(1:1) 0,669 38,5 0,9994 270 0,142 0,9827
FN2-2-A(1:1) 0,671 39,9 0,9918 278 0,146 0,970
FN2-1-A(1:1) 0,658 33,2 0,9885 244 0,131 0,9885
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Tablo 4.15 Tiramin B aktif karbonu ve B aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu igin adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir

Adsorbentler n k R? Qy(mgg™") [ b(@Lmg")| R’
B 0,703 51,1 0,9934 323 0,175 0,9819
F2-B(1:3) 0,682 37,2 0,9944 278 0,134 0,9854
F1-B(1:3) 0,662 32,9 0,9958 243 0,130 0,9975
FN2-2-B(1:3) 0,673 35,4 0,9976 263 0,132 0,9971
FN2-1-B(1:3) 0,653 31,3 0,9950 232 0,127 0,997
F2-B(1:1) 0,654 30,1 0,9900 227 0,124 0,9880
F1-B(1:1) 0,643 29,3 0,9946 222 0,121 0,9939
FN2-2-B(1:1) 0,641 27,4 0,9914 213 0,116 0,9888
FN2-1-B(1:1) 0,630 21,1 0,9943 179 0,098 0,9932

Tablo 4.16 Tiramin C aktif karbonu ve C aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler
n k R’ Q) (mggh) |b(@Lmgh) R’

C 0,696 49,0 0,9942 303 0,172 0,9870
F2-C(1:3) 0,675 36,5 0,9985 270 0,133 0,9876
F1-C(1:3) 0,657 31,9 0,9962 238 0,127 0,9971
FN2-2-C(1:3) 0,669 34,6 0,9990 256 0,131 0,9730
FN2-1-C(1:3) 0,648 30,6 0,9953 227 0,126 0,9976
F2-C(1:1) 0,642 29,4 0,9986 222 0,120 0,9875
F1-C(1:1) 0,621 26,9 0,9922 196 0,121 0,9883
FN2-2-C(1:1) 0,636 27,0 0,9954 208 0,115 0,9940
FN2-1-C(1:1) 0,618 20,7 0,9967 179 0,094 0,9867
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4.2.2.3 Tiram Adsorpsiyonuna pH Etkisi

Tiramm 20 mgL" baslangic konsantrasyonu ve 0,01 g/200 mL adsorbent miktarinda
A aktif karbonu ve A aktif karbonundan tretilen F2-A(1:3) magnetik karbonunun

iizerine adsorpsiyonunda pH’mn etkisini gosteren grafikleri Sekil 4.84 ve Sekil 4.85°te
verilmistir.

A
150 +
* * o
) e .,
=] i
E 125
o
100 ‘ ‘ )
4 6 8 10 12
pH

Sekil 4.84 A aktif karbonu lizerine tiram adsorpsiyonuna pH’m etkisi grafigi

F2-A(1:3)

150
5 .
) ¢ e
2 125 - ¢ e .
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100 T T T 1
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Sekil 4.85 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine tiram adsorpsiyonuna pH’m etkisi
grafigi
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Tiramm aktif karbon ve magnetik karbon iizerine adsorpsiyonunun pH ile azaldigi, sabit
konsantrasyon ve pH’da aktif karbonun adsorpsiyon sonrasinda adsorplanan madde

miktarmm, magnetik karbonlarmkinden yiiksek oldugu bulunmustur.
4.2.2.4 Tiram Adsorpsiyonuna Sicaklik Etkisi

Tiramm 20 mgL" baslangic konsantrasyonunda, 0,01 /200 mL adsorbent dozu ve
cozelti hacmi oraninda A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 20, 30,
40 ve 50 °C sicakliklardaki adsorpsiyonu igin (2.13)’e gore gizilen InK-1/T grafigi
Sekil 4.86 ve Sekil 4.87°de verilmistir.

In K
n

0,5 T T T T 1
0,003 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035

1IT(1/K)

Sekil 4.86 A aktif karbonu lizerine tiram adsorpsiyonunda InK-1/T grafigi
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Sekil 4.87 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine tiram adsorpsiyonunda InK-1/T
grafigi
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Tiramin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {iizerine adsorpsiyonu i¢in
(2.13)’e gore Sekil 4.86 ve Sekil 4.87°deki InK-1/T grafiklerinin egim ve kesimlerinden
bulunan AH? , AS° ve (2.10)’a gére 20, 30, 40 ve 50 °C i¢in bulunan AG® termodinamik

parametreleri Tablo 4.17’de verilmistir.

Tablo 4.17 Tiramm A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

AG® (Jmol™
Adsorbent AH’ | ASIO | ( )
(Jmol™) (Jmol"K™)
20°C 30°C 40 °C 50 °C
A -13207 -31,80 -3887 -3570 3252 2934
F2-A(1:3) -12025 -28.48 -3681 -3397 3112 2827

4.2.3 Linuron

4.2.3.1 Linuronun Adsorpsiyon Kinetigi

Linuronun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan {iiretilen magnetik karbonlar iizerine
adsorpsiyonunda konsantrasyonun zamanla degisiminin incelenmesinde, 20 mgL’
baslangic konsantrasyonunda, adsorbent miktar1 ve ¢ézelti hacmi oram1 0,01 g /200 mL
olarak caligilmistir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

Linuronun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine adsorpsiyonunda
zaman, t (dak) ve denge konsantrasyonu, q (mgg') arasinda ¢izilen konsantrasyonun
zamanla degisimi grafikleri Sekil 4.88 ve Sekil 4.89’da, dengeye gelme siireleri ise
Tablo 4.18°de verilmistir.

C (mgl/L)
[e)]
*

0 50 100 150
t(dak)

Sekil 4.88 A aktif karbonu iizerine linuron adsorpsiyonunda konsantrasyonun zamana etkisi
grafigi
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F2-A(1:3)

10 ~
—~ 8-
< \0
2 *
- * o * o6 o
(&) 6 -

4 T T 1

0 50 100 150
t (dak)

Sekil 4.89 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine linuron adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamana etkisi grafigi

Tanecik I¢i Difiizyonu

Linuronun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarmn
iizerine adsorpsiyonunda tanecik i¢i difiizyonun etkisini gostermek icin (2.6)’ya gore
zamanmn karekoki, t ®° ((dak)") ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktart,

q (mgg') arasmda ¢izilen tanecik i¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.90-4.91°de ve
Tablo 4.18°de verilmistir.

A
300 -
290 - .
L 2
S 280 .
(o)}
£ L 2
= 270 | o ¢
L 2
260 - ¢
250 T T T T 1
0 2 4 6 8 10
CEMES

Sekil 4.90 A aktif karbonu {izerine linuron adsorpsiyonu igin tanecik i¢i diflizyonu
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F2-A(1:3)
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270 .
2 .
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2 260
T .
250 ¢ ¢
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.
240 T T T 1
0 2 4 6 8
t0.5(dak0.5)

Sekil 4.91 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine linuron adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

difiizyonu
F2-A(1:1)
230 -
o ®
220
*
)
(o)}
£ 210 A *
T
*
200 - *
.
*
190 T T T 1
0 2 4 6 8
t0.5(dak0.5)

Sekil 4.92 F2-A(1:1) magnetik karbonu {izerine linuron adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
difiizyonu

Yalanct ikinci dereceden hiz esitligi grafigi

Linuronun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun {izerine adsorpsiyonunun (2.6)’ya gore zaman, t (dak) ile t/q (dakgmg™)
arasinda ¢izilen yalanci ikinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.93-4.95°de,
biitlin aktif karbon ve magnetik karbonlarm yalanci ikinci dereceden hiz esitligi sabitleri

ise Tablo 4.18’de verilmistir.
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0,25 -
0,2
0,15 4
0,1

t/q (dakg/mg)

0,05

t (dak)

Sekil 4.93 A aktif karbonu {izerine linuronun adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi

F2-A(1:3)
0,2 1
~ 0,15 A
[=]
£
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< 0,1
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0 T T 1
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t (dak)

Sekil 4.94 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine linuronun adsorpsiyonu igin yalanci ikinci

dereceden hiz grafigi
F2-A(1:1)

0,20 -
5 0,15 A
£
2
< 0,10 -
z
(=2
= 0,05 -

0,00 \ \ \ \

0 10 20 30 40
t(dak)

Sekil 4.95 F2-A(1:1) magnetik karbonu {izerine linuronun adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi
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Tablo 4.18 Linuronun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan {iretilen magnetik karbonlar

iizerine adsorpsiyonu i¢gin dengeye gelme siireleri, tanecik i¢i difiizyonu

sabitleri ve yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri

Yalanc ikinci
Dengeye gelme Tanecik i@i difﬁZyOl’l dereceden hiz
Adsorbent siiresi, sabitleri, k; (mgg”'dak™®) sabitleri, k,
t (dak) (dakmgg™)
k; Kk, R’
A 70 4,20 0,0034 0,9997
F2-A(1:3) 55 5,86 0,0037 0,9996
F2-A(1:1) 35 6,61 0,0044 0,9995

4.2.3.2 Linuron Adsorpsiyon Izotermleri

Linuronun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunda, 2-20 mgL"' baslangic konsantrasyonunda,
0,01g/200mL adsorbent dozu ve c¢ozelti hacmi oraninda cahisilmistir. Adsorbent
adsorpsiyon kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ¢izilen Freundlich (2.4), Langmuir (2.5) ve

Giles izoterm grafikleri Sekil 4.96-4.102°de, ve A aktif karbon ve A aktif karbonundan

iiretilen magnetik karbonlarm adsorpsiyon izotermi sabitleri Tablo 4.19°da verilmistir.

Inq

A

-2

0 1
InC

Sekil 4.96 A aktif karbonu iizerinde linuron adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi

grafigi
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F2-A(1:3)
8 -
6 |
g 4 | ‘/¢/'/'/‘/’
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0 ‘ \ \ \
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InC

Sekil 4.97 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine linuron adsorpsiyonu i¢in
Freundlich izotermi grafigi

A

0,02 -

0,015

0,01

Clq(g/L)

0,005 -

C(mg/L)

Sekil 4.98 A aktif karbonu iizerinde linuron adsorpsiyonu i¢in Langmuir izotermi
grafigi

F2-A(1:3)

0 T T T 1
0 2 4

C (mgl/L)

o
(o]

Sekil 4.99 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerinde linuron adsorpsiyonu igin
Langmuir izotermi grafigi
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Giles Izotermi

A
400 -
. .
300 A *
\’5 *
o 200 -
£ .
(=2
100 | ¢
.
.
0 T T T T T T T 1
0 2 4 6 8 10 12 14 16
C(mg/L)
Sekil 4.100 A aktif karbonu iizerinde linuron adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
F2-A(1:3)
400
L 2
| L 2
300 .
)
2 200 - ¢
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100 | @
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0 T T T T T T T 1
0 2 4 6 8 10 12 14 16
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Sekil 4.101 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerinde linuron adsorpsiyonu igin
Giles izotermi grafigi

F2-A(1:1)
400
300 -
5 * * *
o 2 E *
e
[
1001 o
.
*
0 T T T 1
0 5 10 15 20
C(mg/L)

Sekil 4.102 F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerinde linuron adsorpsiyonu igin
Giles izotermi grafigi
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Tablo 4.19 Linuronun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler n Kk R? Qo (mgg™) | b (Lmg™) R
A 0,6072 125 0,9785 400 0,568 0,9879
F2-A(1:3) 0,5935 106 0,9653 357 0,509 0,9833
F2-A(1:1) 0,5513 85 0,9688 303 0,458 0,9889

4.2.3.3 Linuron Adsorpsiyonuna pH Etkisi

Linuronun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonunun iizerine adsorpsiyonu,
10 mgL" baslangic konsantrasyonu, 0,01g/200mL adsorbent dozu ve ¢ozelti hacmi

oraninda c¢ahsimustir. pH’in adsorpsiyona etkisini gosteren grafikleri Sekil 4.103 ve
Sekil 4.104’te verilmistir.

A
170 4
L 4
*

'\6 *
o il
E 165 *
o

160 ‘

4 5 6 7 8 9
pH

Sekil 4.103 A aktif karbonu {izerinde linuron adsorpsiyonuna pH’m etkisi grafigi
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F2-A(1:3)

165 -

.
160 | ¢
o
[o2]
E
T 155 | *
.
150 ‘ ‘
4 5 6 7 8 9
pH

Sekil 4.104 F2-A(1:3) magnetik karbonu tlizerine linuron adsorpsiyonuna pH’n etkisi
grafigi

Linuronun aktif karbon ve magnetik karbon iizerine adsorpsiyonunun pH ile azaldigi,
sabit konsantrasyon ve pH’da adsorpsiyon sonrasi aktif karbon tarafindan adsorplanan

madde miktarinin magnetik karbonlarmkinden yiiksek oldugu bulunmustur.

4.2.3.4 Linuron Adsorpsiyonuna Sicaklik Etkisi

Linuronun 20 mgL™” baslangic konsantrasyonu, 0,01 g/200 mL adsorbent dozu ve
cozelti hacminde, A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine 20, 30, 40 ve
50°C sicakliklardaki adsorpsiyonu i¢in (2.13)’e gére cizilen InK-1/T grafigi Sekil 4.105
ve Sekil 4.106’da verilmistir.

1,15 ~
1,1 4

X i
< 1,05
14

0,95 T T T T 1
0,0030 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035

1UT(/K)

Sekil 4.105 A aktif karbonu {izerine linuron adsorpsiyonunda InK-1/T grafigi
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F2-A(1:3)
0,95
0,9
X
< 085 /
08
0,75 - ‘ : ‘ ‘
0,003 0,031 00032 00033 00034  0,0035
1UT(/K)
Sekil 4.106 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine linuron adsorpsiyonunda InK-1/T

grafigi

Linuronun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonu i¢in
(2.13)’e gore cizilen Sekil 4.105 ve Sekil 4.106’daki InK-1/T grafiklerinin egim ve
kesimlerinden bulunan AH? , AS® ve (2.10)’a gére 20, 30, 40 ve 50 °C i¢in bulunan AG®
termodinamik parametreleri Tablo 4.20°de verilmistir.

Tablo 4.20 Linuronun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

AG® (Jmol™!
Adsorbent AH’ | ASIO | ( )
(Jmol™) (Jmol K™)
20°C 30°C 40 °C 50 °C
A -3321 2,06 2716 2696 2675 2655
F2-A(1:3) -1566 -1,87 -1020 -1001 -982 -964

4.2.4 Triton X-100

4.2.4.1 Triton X-100"tin Adsorpsiyon Kinetigi
Triton X-100’tin aktif karbon ve magnetik karbonlar {izerine adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamanla degisiminin incelenmesinde, c¢ozelti konsantrasyonu

50 mgL™', adsorbent miktari ve ¢6zelti hacmi orani 0,01 g /200 ml olarak ¢alisilmustir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

Triton X-100’tin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {iizerine
adsorpsiyonunda zaman, t (dak) ve denge konsantrasyonu, q (mgg') arasmda ¢izilen
konsantrasyonun zamanla degisimi grafikleri Sekil 4.107 ve 4.108’de, dengeye gelme

siireleri ise Tablo 4.21°de verilmistir.
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Sekil 4.107 A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamana etkisi grafigi

F2-A(1:3)
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Sekil 4.108 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi grafigi

Tanecik I¢i Difiizyonu

Triton X-100’tin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonlarmn
iizerine adsorpsiyonunda tanecik i¢i diftizyonun etkisini gostermek i¢in, (2.6)’ya gore
zamanmn karekoki, t ®° ((dak)") ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktart,
q (mgg") arasnda gizilen tanecik i¢i difizyon grafikleri Sekil 4.109- 4.117°de ve
tanecik i¢1 diftizyon sabitleri Tablo 4.21°de verilmistir.
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Sekil 4.109 A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu

F2-A(1:3)
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Sekil 4.110 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

diftizyonu
F1-A(1:3)
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Sekil 4.111 F1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diftizyonu
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FN2-2-A(1:3)
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Sekil 4.112 FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100

adsorpsiyonu i¢in tanecik

ici diflizyonu
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Sekil 4.113 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

diftizyonu
F2-A(1:1)
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Sekil 4.114 F2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

diftizyonu



104

F1-A(1:1)
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Sekil 4.115 F1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

diftizyonu
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Sekil 4.116 FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik
ici diflizyonu
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Sekil 4.117 FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diftizyonu
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Yalanct ikinci dereceden hiz esitligi grafigi
Triton X-100’tin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun {izerine adsorpsiyonunun (2.8)’¢ gdre zaman, t (dak) ile t/q (dakgmg™)

arasinda c¢izilen yalanci ikinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.118 ve

Sekil 4.119°da, A aktif karbonu ve bu karbondan {tiretilen magnetik karbonlarin yalanci

ikinci dereceden hiz esitligi sabitleri ise Tablo 4.21°de verilmistir.

A
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Sekil 4.118 A aktif karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi

F2-A (1:3)
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0 \
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Sekil 4.119 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in yalanci
ikinci dereceden hiz grafigi
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Tablo 4.21 Triton X-100’{in A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik
karbonlar lizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme siireleri, tanecik ici diflizyonu
hiz sabitleri ve yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri

Tanecik i¢i difiizyon
Dengeye gelme hiz sabitleri, k; Yalana ikinci derecedenl
Adsorbentler siiresi, (mgg gk 5) hiz sabitleri, k, (dakmgg™)
t (dak)
ki K, R’

A 70 25,973 0,00225 0,9940
F2-A(1:3) 60 26,944 0,00319 0,9924
F1-A (1:3) 57 27,259 0,00332 0,9911
FN2-2-A(1:3) 55 27,389 0,00346 0,9903
FN2-1-A(1:3) 52 27,779 0,00355 0,9907
F2-A(1:1) 50 27,942 0,00357 0,9900
F1-A(1:1) 48 28,849 0,00362 0,9922
FN2-2-A(1:1) 45 28,922 0,00373 0,9902
FN2-1-A(1:1) 43 28,945 0,00380 0,9907

4.2.4.2 Triton X-100 Adsorpsiyon Izotermi

Triton X-100’tin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun {izerine adsorpsiyonunda, 20-160 mgL™ baslangic konsantrasyonunda,
0,01g/200mL adsorbent dozu ve c¢ozelti hacmi oraninda calisilmistir. Adsorbent
kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ¢izilen Freundlich (2.4), Langmuir (2.5) ve Giles
izoterm grafikleri Sekil 4.120-4.125’de, diger karbonlarin Giles izotermleri
Sekil 4.126-4.132°de ve tiim aktif karbon ve magnetik karbonlarmn adsorpsiyon izotermi

sabitleri Tablo 4.22-4.24’te verilmistir.
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Sekil 4.120 A aktif karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi

grafigi
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Sekil 4.121 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in Freundlich
izotermi grafigi
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Sekil 4.122 A aktif karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in Langmuir izotermi
grafigi
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F2-A(1:3)
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Sekil 4.123 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in Langmuir
izotermi grafigi

Giles Izotermi
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Sekil 4.124 A aktif karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
F2-A(1:3)
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Sekil 4.125 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.126 F1-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi

FN2-2-A(1:3)
200 -
* *
° . * ¢ ¢
> 100 | *
£ TS
c *
0 T T T 1
0 50 100 150 200
C(mg/L)

Sekil 4.127 FN2-2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.128 FN2-1-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.129 F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.130 F1-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.131 FN2-2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi
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Sekil 4.132 FN2-1-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
Giles izotermi grafigi

Tablo 4.22 Triton X-100’{in A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik
karbonlar {izerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler
n K R’ Q) (mgg") [b(@Lmgh)| R

A 0,3727 35,79 0,9900 217,49 0,0533 0,9986
F2-A(1:3) 0,3712 28,20 0,9912 172,41 0,0522 0,9979
F1-A(1:3) 0,3663 27,44 0,9937 163,93 0,0520 0,9969
FN2-2-A (1:3) 0,3642 28,01 0,994 166,66 0,0520 0,9961
FN2-1-A(1:3) 0,3621 27,28 0,9933 161,34 0,0519 0,9959
F2-A(1:1) 0,3626 27,34 0,9954 161,29 0,0517 0,9954
F1-A(1:1) 0,3571 24,65 0,9922 142,86 0,0519 0,9974
FN2-2-A(1:1) 0,3468 26,068 0,9911 144,92 0,0518 0,9912
FN2-1-A(1:1) 0,3473 24,52 0,9929 136,98 0,0517 0,9945
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Tablo 4.23 Triton X-100’iin B aktif karbonu ve B aktif karbonundan {iiretilen magnetik
karbonlar {izerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler
n k R* | Qu(mgg") |b(Lmgh)| R’

B 0,3494 36,66 0,9854 200 0,0572 | 0,9967
F2-B(1:3) 0,3490 29,31 0,9848 158 0,0577 | 0,9965
F1-B(1:3) 0,3389 27,75 0,9921 145 0,0575 | 0,9971
FN2-2-B(1:3) 0,3401 27,84 0,9923 147 0,0571 | 0,9972
FN2-1-B(1:3) 0,3313 27,48 0,9926 141 0,0566 | 0,9949
F2-B(1:1) 0,3321 26,25 0,9916 133 0,0576 | 0,9966
F1-B(1:1) 0,3194 25,35 0,9977 123 0,0572 | 0,9952
FN2-2-B(1:1) 0,3233 25,53 0,9961 128 0,0544 [ 0,9910
FN2-1-A(1:1) 0,3134 24,38 0,9919 116 0,0564 | 0,9913

Tablo 4.24 Triton X-100’{in C aktif karbonu ve C aktif karbonundan {iretilen magnetik
karbonlar {izerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir

Adsorbentler ) 3 " )

n k R Qo (mgg™) | b (Lmg") R
C 0,3329 32,94 0,9965 169 0,0550 0,9929
F2-C(1:3) 0,3305 26,21 0,9948 133 0,0567 0,9956
F1-C(1:3) 0,3202 25,22 0,9985 123 0,0565 0,9949
FN2-2-C(1:3) 0,3204 25,76 0,9958 127 0,0559 0,9922
FN2-1-C(1:3) 0,3161 23,76 0,9934 115 0,0557 0,992
F2-C(1:1) 0,3138 24,20 0,9914 116 0,0554 0,9915
F1-C(1:1) 0,3056 22,80 0,9945 106 0,0549 0,9911
FN2-2-C(1:1) 0,3062 22,57 0,9948 105 0,0549 0,9910
FN2-1-C(1:1) 0,2994 21,32 0,9950 77 0,0547 0,9898
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4.2.4.3 Triton X-100 Adsorpsiyonuna pH Etkisi

Triton X-100’tn aktif karbon ve magnetik karbonlar {izerine adsorpsiyonunda pH
etkisinin incelenmesinde, ¢dzelti konsantrasyonu 20 mgL™”, adsorbent miktar1 ve ¢ozelti
hacmi oran1 0,01 g /200 ml olarak cahsilmistir. Triton X-100%n A aktif karbonu ve
F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine adsorpsiyonunda pH’in adsorpsiyona etkisini

gosteren grafikleri Sekil 4.133 ve Sekil 4.134’°te verilmistir.

A
260 -
- . * o o ° * o
R
g 240
=3
220 : : : : : ‘
5 6 7 8 9 10 11
pH
Sekil 4.133 A aktif karbonu {izerine triton X-100 adsorpsiyonuna pH’m etkisi
grafigi
F2-A(1:3)

200 -

180 -
= .
CJ . o * e
£ 160 - ¢
(=2

140

120 T T T T T 1

5 6 7 8 9 10 11
pH

Sekil 4.134 F2-A(1:3) magnetik karbonu tlizerine triton X-100 adsorpsiyonuna
pH’m etkisi grafigi

Triton X-100’lin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbon iizerine adsorpsiyonunu
pH’m etkilemedigi goriilmiistiir.
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4.2.4.4 Triton X-100 Adsorpsiyonuna Sicaklik Etkisi
Triton X-100’tin 40 mgL™" baslangi¢ konsantrasyonu, 0,01 g/200 mL adsorbent dozu ve
¢oOzelti hacminde, A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonu

icin (2.13)’e gore cizilen InK-1/T grafigi Sekil 4.135 ve Sekil 4.136°da verilmistir.

A
2 -
1,5 1
b4
£
1 4
0,5 T T T T 1
0,003 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035
1IT(1/K)

Sekil 4.135 A aktif karbonu tlizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in InK-1/T grafigi

F2-A(1:3)

In K
n

0,5 T T T T 1
0,003 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035

11T (1/K)

Sekil 4.136 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine triton X-100 adsorpsiyonu i¢in
InK-1/T grafigi

Triton X-100’tin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine adsorpsiyonu
icin (2.13)’e gore ¢izilen Sekil 4.135 ve Sekil 4.136’daki InK-1/T grafiklerinin egim ve
kesimlerinden bulunan AH®, AS® ve (2.10)’a gére 20, 30, 40 ve 50 °C icin bulunan AG®
termodinamik parametreleri Tablo 4.25°te verilmistir.
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Tablo 4.25 Triton X-100’lin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

AG® (Jmol™
Adsorbent AH’ | ASIO | ( )
(Jmol™) (Jmol ' K™)
20°C 30°C 40 °C 50 °C
A -3239 7,74 971 -893 -816 -738
F2-A(1:3) -2059 -5,98 -305 245 -186 -126

4.2.5 SDS

4.2.5.1 SDS’nin Adsorpsiyon Kinetigi

SDS’nin aktif karbon ve magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamanla degisiminin incelenmesinde, ¢6zelti konsantrasyonu 110 mgL™, adsorbent
miktar1 ve ¢ozelti hacmi orani1 0,01 g/200 ml olarak ¢alisilmistir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

SDS’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonunda
zaman, t(dak) ve denge konsantrasyonu, C (mgL"') arasmda cizilen konsantrasyonun
zamanla degisimi grafikler1 Sekil 4.137 ve Sekil 4.138’de, dengeye gelme siireleri ise
Tablo 4.22°de verilmistir.

A
16 -
*
*
13 - ¢ .
.
> ¢ 0’
E .
(&)
10 1 o 6066 o
7 : : : : : ‘
0 5 10 15 20 25 30
t(dak)

Sekil 4.137 A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamana etkisi grafigi
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F2-A(1:3)
16 -
MRS
13 *
5 * e
£ IS
- o0 o6 06 0 o
10 |
7 T T T T T 1
0 5 10 15 20 25 30
t(dak)

Sekil 4.138 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi grafigi

Tanecik I¢i Difiizyonu

SDS’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonlarm {izerine
adsorpsiyonunda tanecik i¢i diflizyonun etkisini gdstermek i¢in (2.6)’ya gére zamanmn
karekokii, t *° ((dak)™) ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktari, q (mgg™)
arasinda cizilen tanecik ic¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.139-4.140°ta ve tanecik ici
diflizyon sabitleri Tablo 4.26’da verilmistir.

A
160 -
*
158 - PN
_ *
3 ¢
g 156 1 *
o . V'S
154 | .
152 T T 1
1 2 3 4
05 ( dako.s)

Sekil 4.139 A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i diflizyonu
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F2-A(1:3)
160 -
158 | .
°
o .
E 156 | .
i IS
154 *
.
152 ; ; ‘
1 2 3 4
t0'5 (dak0.5)

Sekil 4.140 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in tanecik igi

diflizyonu
F2-A(1:1)
158 -
o
3
156 -
B .
(=]
E
T 154 | *
. 3
152 | | ‘
1 2 3 4
£9-5(dak®")

Sekil 4.141 F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
diflizyonu

Yalanct ikinci dereceden hiz esitligi grafigi

SDS’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunun (2.8)’e gore zaman, t (dak) ile t/q (dakgmg™)
arasinda ¢izilen yalanci ikinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.142 ve Sekil
4.143’te, A aktif karbonu ve bu karbondan iiretilen magnetik karbonlarin yalanci ikinci

dereceden hiz esitligi sabitleri ise Tablo 4.26’da verilmistir.
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0,1
0,08
0,06 -
0,04 -

t/q (dakg/mg)

0,02

t (dak)

15

Sekil 4.142 A aktif karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in yalanci
ikinci dereceden hiz grafigi

0,1 -
0,08 -
0,06 -
0,04 -

t/q (dakg/mg)

0,02

F2-A (1:3)

t (dak)

15

Sekil 4.143 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonu i¢in yalanci ikinci
dereceden hiz grafigi

Tablo 4.26 SDS’nin aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen magnetik karbonlar
ilizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme siireleri, tanecik i¢i difiizyonu
sabitleri ve yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri

Dengeye gelme

Tanecik i¢i difiizyon

sabitleri, k;

Yalanci ikinci dereceden hiz

sabitleri, k, (dakmgg™)

Adsorbentler siiresi, (mgg-l dak'”'s)
t (dak)
k; Kk, R’
A 15 2,62 0,00628 0,9999
F2-A(1:3) 13 2,92 0,00631 0,9999
F2-A(1:1) 13 3,03 0,00632 0,9999
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4.2.5.2 SDS Adsorpsiyon Izotermi

SDS’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunda, 75-210 mgL"' konsantrasyon araliginda,
adsorbent dozu ve ¢ozelti oram 0,01g/200mL olarak cahsilmistir. Adsorbent
adsorpsiyon kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ¢izilen Freundlich (2.4), Langmuir (2.5) ve
Giles izoterm grafikleri Sekil 4.144-4.149°de, F2-A(1:1) magnetik karbonunun Giles
izotermi Sekil 4.150’de ve A aktif karbonu ve A karbonundan iiretilen magnetik

karbonlarm adsorpsiyon izotermi sabitleri Tablo 4.27°de verilmistir.

A
6 -
5,5
5 /
2 45
4
35
3 ;
0 1 2 3 4
InC

Sekil 4.144 A aktif karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi
grafigi

F2-A(1:3)

Sekil 4.145 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu i¢in
Freundlich izotermi grafigi
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A
0,2 -
0,15
J4
(=] 4
g 0,1
o
0,05 -
0 T T T T 1
0 10 20 30 40 50
C(mglL)

Sekil 4.146 A aktif karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu i¢in Langmuir izotermi
grafigi

F2-A(1:3)

0,2

0,15

Clq(g/L)
o

0,05 -

C(mgl/L)

Sekil 4.147 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde adsorpsiyonu i¢in Langmuir
izotermi grafigi

Giles Izotermi

A
300 1
* * o O
* *
. 200 - *
(2]
E-) *
£
S 1001 ¢
0 T T T T 1
0 10 20 30 40 50
C(mg/L)

Sekil 4.148 A aktif karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
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300 -

250 -

200 -

150 -

q(mg/g)

100 -

50 -

F2-A(1:3)

10

20 30
C(mglL)

40

50

Sekil 4.149 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde SDS adsorpsiyonu igin
Giles izotermi grafigi

300 -
250 ~
200 ~
150
100 ~

q(mg/g)

50 -

F2-A(1:1)

10

20 30
C(mgl/L)

40

50

Sekil 4.150 F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi

grafigi

Tablo 4.27 SDS’nin A aktif karbonu ve A aktif karbonundan tiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler
n k R’ Qo (mgg") | b(@Lmgh) | R
A 0,375 69,18 0,9683 323 0,113 0,9963
F2-A(1:3) 0,312 86,40 0,9856 303 0,158 0,9952
F2-A(1:1) 0,260 104,3 0,9775 294 0,210 0,9925
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4.2.5.3 SDS Adsorpsiyonuna pH Etkisi

SDS’nin aktif karbon ve magnetik karbonlar ilizerine adsorpsiyonunda pH etkisinin
incelenmesinde, ¢ozelti konsantrasyonu 75 mgL™’, adsorbent miktar1 ve ¢ozelti hacmi
orant 0,01 g /200 ml olarak calisilmistir. SDS’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3)
magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonunda pH’m adsorpsiyona etkisini gosteren

grafikleri Sekil 4.151 ve Sekil 4.152°de verilmistir.

A
120 -
115{ ¢ .
.
= .
o ¢ .
g 110 - *
=
105 -
100 T T T T T 1
5 6 7 8 9 10 11
pH

Sekil 4.151 A aktif karbonu tizerine SDS adsorpsiyonuna pH’m etkisi

grafigi
F2-A(1:3)
120 -
115 |
.

g 110 * o R
= *

105

100 : : : ‘

4 6 8 10 12
pH

Sekil 4.152 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine SDS adsorpsiyonuna
pH’m etkisi grafigi
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SDS’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbon {izerine adsorpsiyonunun pH

ile azaldig1 goriilmiistiir.

4.2.5.4 SDS Adsorpsiyonuna Sicaklik Etkisi

SDS’nin 110 mgL™" baslangic konsantrasyonu, 0,01 g/200 mL adsorbent dozu ve ¢ozelti
hacminde, A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine 20, 30, 40 ve 50 °C
sicakliklardaki adsorpsiyonu i¢in (2.13)’e gore ¢izilen InK-1/T grafigi Sekil 4.153 ve
Sekil 4.154’te verilmistir.

24 -

2,3 A

InK
N
N

Il

214

2 T T T T 1
0,003 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035

1IT(1/K)

Sekil 4.153 A aktif karbonu {izerine SDS adsorpsiyonunda InK-1/T grafigi

F2-A(1:3)
2.4
2,3
X 29
£
2.1
2 T T T T 1
0,003 0,0031 0,0032 0,0033 0,0034 0,0035
1K(AIT)

Sekil 4.154 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine SDS adsorpsiyonunda
InK-1/T grafigi
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SDS’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonu igin
(2.13)’e gore cizilen Sekil 4.153 ve Sekil 4.154’teki InK-1/T grafiklerinin egim ve
kesimlerinden bulunan AH®, AS® ve (2.10)’a gére 20, 30, 40 ve 50 °C i¢in bulunan AG®

termodinamik parametreleri Tablo 4.28’de verilmistir.

Tablo 4.28 SDS’nin A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

AG® (Jmol™
Adsorbent AHOI ASIO | (Jmol”y
(Jmol™) (Jmol"K™)
20°C 30°C 40 °C 50 °C
A -3528 7,42 -5703 -5778 -5852 -5926
F2-A(1:3) -3320 7,76 -5595 -5672 -5750 -5828

4.2.6 Cr*® iyonu

4.2.6.1 Cr ™ Iyonu Adsorpsiyon Kinetigi

Cr'® iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonunda konsantrasyonun zamanla degisiminin incelenmesinde,
baslangic konsantrasyonu 60 mgL”', adsorbent miktar1 ve c¢Ozelti hacmi oram

0,01 g /100 ml olarak c¢aligilmustir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

Cr " iyonunun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine adsorpsiyonunda
zaman, t (dak) ve denge konsantrasyonu, C (mgL") arasinda ¢izilen konsantrasyonun
zamanla degisimi grafikleri Sekil 4.155 ve Sekil 4.156 ’da, dengeye gelme siireleri ise
Tablo 4.29°da verilmistir.

A
30 -
.
%: 204 ¢ .
£ I’
o 10 - M * 0
© o000 0
0 T T T 1
0 50 100 150 200
t (dak)

Sekil 4.155 A aktif karbonu iizerine Cr " iyonunun adsorpsiyonunda
konsantrasyonun zamana etkisi grafigi
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40

30 -

20 -

C (mg/g)

10 A

®oe
00000000

F2-A(1:3)

50

100
t (dak)

150

200

Sekil 4.156 F2-A(1:3) aktif karbonu iizerine Cr ™ iyonunun adsorpsiyonunda

konsantrasyonun zamana etkisi grafigi

Tanecik I¢i Difiizyonu

Cr *° iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarm

iizerine adsorpsiyonunda tanecik i¢i diflizyonun etkisini gostermek icin (2.6)’ya gore

zamanmn karekoki, t ®° ((dak)") ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktart,

q (mgg") arasinda cizilen tanecik ici difizyon grafikleri Sekil 4.157-4.159°da tanecik igi

diflizyon sabitleri ise Tablo 4.29°da verilmistir.

600 -
500 -

q (mglg
w
o
o

A

t0.5 (dak0.5)

10 12

Sekil 4.157 A aktif karbonu tizerine Cr 6 lyonu adsorpsiyonu i¢in tanecik i¢i difiizyonu
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F2-A(1:3)

t0.5 (dako's)

Sekil 4.158 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine Cr 6 lyonu adsorpsiyonu igin tanecik i¢i
diflizyonu

F2-A(1:1)

500 -
X A4
o *

t0.5 (dak0.5)

Sekil 4.159 F2-A(1:1) magnetik karbonu tlizerine Cr 6 lyonu adsorpsiyonu igin tanecik i¢i
diftizyonu

Yalanci ikinci dereceden hiz esitligi grafigi

Cr®’nn A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunun (2.8)’e gore zaman, t (dak) ile t/q (dakgmg™)
arasinda ¢izilen yalanci ikinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.160 ve Sekil
4.161°de, biitiin aktif karbon ve magnetik karbonlarin yalanci ikinci dereceden hiz

esitligi sabitleri ise Tablo 4.29°da verilmigtir.
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0,25 -

0,2

0,15

0,1 4

t/q (dakg/mg)

0,05 -

0 20 40 60 80 100 120
t (dak)

Sekil 4.160 A aktif karbonu iizerine Cr ™ iyonu adsorpsiyonu i¢in yalanct ikinci
dereceden hiz grafigi

F2-A(1:3)

0,25 -

0,2 -
=)

E 0,15 |
o
4
("]

3 o1
=

0,05 -

0
0 20 40 60 80 100 120
t (dak)

Sekil 4.161 F2-A(1:3) magnetik karbonu tizerine Cr 6 lyonu adsorpsiyonu igin
yalanci ikinci dereceden hiz grafigi
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Tablo 4.29 Cr ™ iyonunun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen magnetik
karbonlar {izerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme siireleri, tanecik i¢i difiizyonu
sabitleri ve yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri

e e Yalanci ikinci dereceden
Dengeye gelme Tanecik i¢i difiizyon
L 4 05 hiz sabitleri, k,
Adsorbentler siiresi, sabitleri (mgg dak ) (dakmgg'l)
t (dak)
k; Kk, R’

A 120 13,53 0,0018 0,9994
F2-A(1:3) 110 14,09 0,0019 0,9993
F2-A(1:1) 110 14,11 0,0020 0,9988

4.2.6.2 Cr'® Iyonu Adsorpsiyon Izotermi

Cr ™ iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunda, 60-110 mgL"' konsantrasyon araliginda,
adsorbent dozu ve ¢ozelti orami 0,01g/100mL olarak cahisilmistir. Adsorbent
adsorpsiyon  kapasitelerinin ~ belirlenmesi  icin  ¢izilen @ Langmuir  (2.5)
Sekil 4.162-4.163’te ve A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik aktif

karbonlarm adsorpsiyon izotermi sabitleri Tablo 4.30°da verilmistir.

A
0,1 -
=2
) 0,05 -
0 T T T 1
0 10 20 30 40
C

Sekil 4.162 A aktif karbonu iizerinde Cr"® iyonu adsorpsiyonu igin Langmuir izotermi
grafigi
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F2-A(1:3)
0,1 -
(=2
) 0,05 -
0 T T T 1
0 10 20 30 40
C

Sekil 4.163 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde Cr" iyonu adsorpsiyonu i¢in Langmuir
izotermi grafigi

Tablo 4.30 Cr'° iyonunun karbonlar ve bu aktif karbonlardan tiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu i¢in adsorpsiyon izotermi sabitleri

Langmuir
Adsorbent
Qo b R’

A 625 0,533 0,999
F2-A(1:3) 599 0,795 0,998
F1-A(1:3) 541 0,804 0,997
FN2-2-A (1:3) 585 0,712 0,998
FN2-1-A(1:3) 535 0,870 0,999
F2-A(1:1) 531 0,817 0,999
F1-A(1:1) 529 0,430 0,999
FN2-2-A(1:1) 526 0,600 0,999
FN2-1-A(1:1) 513 0,812 0,999
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4.2.6.3 Cr’Iyonu Adsorpsiyonuna pH Etkisi

Cr't iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan {tiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun lizerine adsorpsiyonunda pH etkisinin incelenmesinde, ¢0Ozelti
konsantrasyonu 60 mgL™”, adsorbent miktar1 ve ¢dzelti hacmi orami 0,01 g /100 ml
olarak cahsilmistir. Cr*e iyonunun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu

iizerine adsorpsiyonunda pH’m adsorpsiyona etkisini gosteren grafikleri Sekil 4.164 ve

Sekil 4.165°te verilmistir.

A
550
. 5251 * .
2
o) i
§, 500 .
c 4
75 1 *
2
450 T T T T T 1
5 6 7 8 9 10 11
pH

Sekil 4.164 A aktif karbonu iizerine Cr™® iyonu adsorpsiyonuna pH’m etkisi grafigi

F2-A(1:3)
500 ~ .
*
475 4
> *
k=)
E
o *
450 4
*
425 T T T T T 1
5 6 7 8 9 10 11
pH

Sekil 4.165 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine Cr™® iyonu adsorpsiyonuna pH’mn etkisi
grafigi
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Cr™ iyonunun aktif karbon ve magnetik karbon iizerine adsorpsiyonunun pH ile
azaldigi, sabit konsantrasyon ve pH’da aktif karbon tarafindan adsorplanan adsorbat

miktarmm magnetik karbonlarmkinden yiiksek oldugu bulunmustur.
4.2.7 F Iyonu

4.2.7.1 F Iyonu Adsorpsiyon Kinetigi

F iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlar iizerine
adsorpsiyonunda konsantrasyonun zamanla degisiminin incelenmesinde, baslangic
konsantrasyonu 10 mgL™”, adsorbent miktar1 ve ¢ozelti hacmi oram 0,01 g /100 ml
olarak caligilmistir.

Konsantrasyonun Zamanla Degigimi

F" iyonunun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine adsorpsiyonunda
zaman, t(dak) ve denge konsantrasyonu, C(mgL™') arasinda ¢izilen konsantrasyonun
zamanla degisimi grafikleri Sekil 4.166 ve Sekil 4.167°de, dengeye gelme siireleri ise
Tablo 4.31°de verilmistir.

A
12
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—_— 8 b ‘
=l
d .
(=) 4
2
S, . o
2 %
o 00
0 T T T 1
0 50 100 150 200
t (dak)

Sekil 4.166 A aktif karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonunda konsantrasyonun zamana etkisi
grafigi
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Sekil 4.167 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonunda konsantrasyonun
zamana etkisi grafigi

Tanecik I¢i Difiizyonu

F iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlarmn
iizerine adsorpsiyonunda tanecik i¢i diflizyonun etkisini gostermek icin (2.6)’ya gore
zamanmn karekoki, t ®° ((dak)") ile herhangi bir t aninda adsorplanan madde miktart,
q (mgg'l) arasinda cizilen tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.168-4.170°te, tanecik ici
diftizyon grafikleri ise Tablo 4.31°de verilmistir.

A

q (mg/g)
w

t0.5 (dakO.S)

Sekil 4.168 A aktif karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in tanecik igi diflizyonu
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F2-A(1:3)

q (mg/g)
N
*

¢ 0.5 (dak 0.5)

Sekil 4.169 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
difiizyonu

F2-A (1:1)

q (mg/g)
N
2

-4 T T 1
0 5 10 15

05 05
t o (dak )

Sekil 4.170 F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in tanecik igi
difiizyonu

Lagergren birinci dereceden hiz esitligi grafigi

F iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun {izerine adsorpsiyonunun (2.7)’ye gore zaman, t (dak) ile In(qe-q) arasinda
cizilen Lagergren birinci dereceden hiz denklemi grafikleri Sekil 4.171-4.172°de, biitiin
aktif karbon ve magnetik karbonlarin Lagergren birinci dereceden hiz esitligi sabitleri

ise Tablo 4.31°de verilmistir.
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Sekil 4.171 A aktif karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Lagergren birinci dereceden hiz

grafigi
F2-A(1:3)
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Sekil 4.172 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine F~ iyonu adsorpsiyonu igin Lagergren birinci
dereceden hiz grafigi
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Tablo 4.31 F iyonunun aktif karbonlar ve bu aktif karbonlardan iiretilen magnetik karbonlar
lizerine adsorpsiyonu i¢in dengeye gelme siireleri, tanecik i¢i difiizyonu
sabitleri ve Lagergren birinci dereceden hiz sabitleri

Tanecik i¢i difiizyon hiz
L cl .
Dengeye gelme sabitleri, agergren birinci derecleden
Adsorbent siiresi, Kk (mgg'dak™) hiz sabitleri, k, (dak™)
t (dak)
ki Ka R’
A 115 0,76 0,0133 0,9821
F2-A(1:3) 115 1,06 0,0142 0,9873
F2-A(1:1) 115 1,09 0,0147 0,9801

4.2.7.2 F lyonu Adsorpsiyon Izotermi

F* iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik
karbonunun iizerine adsorpsiyonunda, 10-160 mgL"' konsantrasyon araliginda,
adsorbent dozu ve ¢ozelti oram 0,01g/100mL olarak cahsilmistir. Adsorbent
adsorpsiyon kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ¢izilen Freundlich (2.4), Langmuir (2.5) ve
Giles izoterm grafikleri Sekil 4.173-4.178de, F2-A(1:1) magnetik karbonunun Giles
izotermi Sekil 4.179°da, adsorpsiyon izotermi sabitleri ise Tablo 4.32’de verilmistir.

Inq
N I

-1 0 1 2 3 4 5
InC

Sekil 4.173 A aktif karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Freundlich izotermi grafigi
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F2-A(1:3)

InC

Sekil 4.174 F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Freundlich

izotermi grafigi
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2,5
2,0 1
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1,0 1
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Sekil 4.175 A aktif karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Langmuir izotermi grafigi
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120

F2-A(1:3)
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0,0 \ \ \ \ \ \
0 20 40 60 80 100
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Sekil 4.176 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Langmuir

izotermi grafigi




Giles Izotermi
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Sekil 4.177 A aktif karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
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Sekil 4.178F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerinde F~ iyonu adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi
grafigi
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Sekil 4.179 F2-A(1:1) magnetik karbonu iizerinde F™ iyonu adsorpsiyonu i¢in Giles izotermi

grafigi
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Tablo 4.32 F iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen magnetik karbonlar
iizerine adsorpsiyonu igin adsorpsiyon izotermi sabitleri

Freundlich Langmuir
Adsorbentler
n k R’ Qo (mgg") | b(@Lmg") [ R
A 0,3659 9,80 0,9836 54,35 0,087 0,9957
F2-A(1:3) 0,4249 7,90 0,9409 54,05 0,088 0,9974
F2-A(1:1) 0,4384 7,40 0,9373 53,76 0,085 0,9978

4.2.7.3 F Iyonu Adsorpsiyonuna pH Etkisi

F* iyonunun A aktif karbonu ve A aktif karbonundan iiretilen F2-A(1:3) magnetik

karbonunun iizerine

adsorpsiyonunda

pH

etkisinin

mcelenmesinde,

¢oOzelti

konsantrasyonu 10 mgL”, adsorbent miktar1 ve ¢ozelti hacmi oram 0,01 g /100 ml

olarak c¢ahsilmistir. pH’m floriir iyonunun adsorpsiyonuna etkisini gosteren grafikleri
Sekil 4.180 ve Sekil 4.181°de verilmistir.
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2 T T T T 1
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pH

11

Sekil 4.180 A aktif karbonu tizerine F iyonu adsorpsiyonuna pH’m etkisi grafigi




Sekil 4.181 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine F~ iyonu adsorpsiyonuna

F iyonunun aktif karbon ve magnetik karbon {izerine adsorpsiyonunun pH ile azaldigi,

sabit konsantrasyon ve pH’da aktif karbon tarafindan adsorplanan adsorbat miktarinin
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F2-A(1:3)
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pH

pH’m etkisi grafigi

magnetik karbonlarmkinden yiiksek oldugu bulunmustur.

4.2.7.4 F Iyonu Adsorpsiyonuna Sicaklik Etkisi

F iyonunun 10 mgL™ baslangic konsantrasyonu, 0,01 g/100 mL adsorbent dozu ve
cozelti hacmi oraninda, A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu {iizerine

adsorpsiyonu i¢in (2.13)’e gore cizilen InK-1/T grafigi Sekil 4.182 ve Sekil 4.183’te

verilmistir.

InK

0,003

0,0031

0,0032

0,0033

1T (1/K)

0,0034

0,0035

Sekil 4.182 A aktif karbonu tizerine F iyonu adsorpsiyonunda InK-1/T grafigi




140

F2-A(1:3)
2
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1/T(1/K)

Sekil 4.183 F2-A(1:3) magnetik karbonu {izerine F iyonu
adsorpsiyonunda InK-1/T grafigi

F" iyonunun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine adsorpsiyonu i¢in
(2.13)’e gore cizilen Sekil 4.193 ve Sekil 4.194’teki InK-1/T grafiklerinin egim ve
kesimlerinden bulunan AH®, AS® ve (2.10)’a gére 20, 30, 40 ve 50 °C icin bulunan AG®
termodinamik parametreleri Tablo 4.33’te verilmistir.

Tablo 4.33 F iyonunun A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu iizerine
adsorpsiyonunun termodinamik parametreleri

AG® (Jmol™
Adsorbent AHOI ASIO | (Jmol™)
(Jmol™) (Jmol"K™)
20°C 30°C 40 °C 50 °C
A 13322 63,89 -5400 -6039 -6678 -7316

F2-A(1:3) 12092 53,15 -3481 -4013 -4545 -5077
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5. TARTISMA VE SONUC

Yiiksek toksik etkilere sahip olmalari nedeniyle ¢ok diisiik dozlarinda bile ¢evreye zarar
veren organik maddelerden pestisitler, ylizey aktif maddeler, inorganik maddelerden F
ve Cr’" iyonlarmm sulardan uzaklastirlmasinda en yaygmn olarak adsorpsiyon prosesi
kullanilmaktadir. Adsorpsiyon proseslerinde, sulardan inorganik ve organik maddelerin
uzaklastirilmasi i¢in yiiksek ylizey alan1 ve gdzenek hacmine sahip olmasi ve ekonomik
uygunlugu nedeniyle en yaygmn olarak kullanilan adsorbent aktif karbondur.
Adsorpsiyon proseslerinde adsorbentlerin aritma havuzlarmdan magnetik alan
uygulanarak zaman kaybi olmaksizin kolayca uzaklastirilabilmesi nedeniyle magnetik

adsorbentlerin kullanilmasina ragbet artmistur.

Bu calismada, cesitli aktif karbonlardan laboratuvar ortammda degisik reaksiyon
kosullarmda magnetik karbonlar iretilmistir. Magnetik karbonlarm iiretiminde, 70 °C
sicaklik ve alkali ortamda, ¢dken demir oksit ilizerine karbonun bir yiizey tabaka
olusturarak kaplanmasi prensibi izlenmistir. Magnetik karbon tiretiminde lignin kaynaklh
aktif karbon (A), turba kaynakh buharla aktiflestirilmis ve asitle yikanmis aktif karbon
(B), turba kaynakli buharla aktiflestirilmis aktif karbon (C) olmak iizere toz formda ii¢
cesit aktif karbon kullanilmustir.

Bu c¢alismada magnetik karbonlar, literatiirde hava ortammda {iretilen magnetik
karbonlardan farkli olarak, hava ve azot ortamunda iiretilmig ve iiretiminde Fe’":Fe*"
oranmnm, demiroksit:aktif karbon oraninin degistirilmesiyle farklandirilmasi sonucunda
24 cesit magnetik karbon iiretilmistir. Fe'":Fe*" oram1 2 ve 1 olarak, demiroksit:aktif
karbon orani 1:1 ve 1:3 olarak calisilmistir. Ayrica, magnetik karbonlarm tretildigi

kosullarda 4 ¢esit demir oksit Tiretilmistir.

Uretilen magnetik karbonlarin yapilarimin  aydmlatilmas: igin adsorbentlerin  XRD,
FTIR, zeta potansiyelleri ve magnetizasyon Olgiimleri gergeklestirilmis; adsorbent
kapasitelerinin belirlenmesi i¢in ylizey alanlar1 ve godzenek hacimleri Ol¢lilmiistiir.
Yiizey fonksiyonel gruplar1 hakkinda bilgi edinmek amaciyla FTIR spektrumlarma ilave
olarak Boehm titrasyonlar1 yapilmustir.
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Bu ¢alismada, azot ve hava ortamlarinda Fe’":Fe*" orani 2 ve 1 olarak iiretilen demir
oksitlerin XRD grafiklerine bakildiginda (Sekil 4.1-4.4), yapilarinda magnetit ve

maghemit piklerinin varhgi gériilmiistiir.

Hava ve azot gazi olmak iizere iki tiir atmosfer ortammda ve farkh Fe’":Fe*™ ve
demiroksit:aktif karbon oranlarinda A aktif karbonundan {iretilen magnetik karbonlarmn
XRD grafiklerinde (Sekil 4.5-4.12) magnetit, maghemit, hematit gotit, lepidokrokit ve
akaganeit demiroksit tiirlerinin pikleri gdriilmiistiir. Uretilen magnetik karbonlarm XRD
grafiklerine bakildiginda, azot ortaminda iiretilen magnetik karbonlarmm hava ortamimda
iiretilenlere gore; Fe’":Fe*" oram 1 olan magnetik karbonlarm Fe'":Fe*" orami 2 olan
magnetik karbonlara gore; demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olan magnetik karbonlarin
demiroksit:aktif karbon orani1 1:3 olanlara gore genel olarak daha yiiksek magnetiklik
gosteren demiroksit tiirlerinin piklerini icerdigi goriilmiistiir. Magnetit ve maghemit
magnetik 6zellige sahip olan, hematit, gotit, akaganeit ve lepidokrokit ise magnetik
olmayan demir oksitlerdir (Oliveira ve dig., 2002; Perez ve dig., 1998). Ornek olarak,
Fe’":Fe*'=2 ve demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olarak azot ortaminda iiretilen FN2-2-
A(1:1) magnetik karbonunun XRD grafiginde (Sekil 4.10) maghemit, magnetit, gotit,
akaganeit pikleri goriiliirken, diger 6zellikleri ayn1 olmak {izere, hava ortaminda iiretilen
F2-A(1:1) magnetik karbonunkinde (Sekil 4.9) ise magnetit, maghemit ve gotit pikleri;
Fe’:Fe’=1 ve demiroksit:aktif karbon orami 1:1 olan F1-A(1:1) magnetik
karbonunkinde (Sekil 4.11) magnetit ve maghemit pikleri; Fe’":Fe*’=2 olan F2-A(1:3)
magnetik karbonunkinde (Sekil 4.5) ise maghemit, gotit ve akaganeit pikleri;
goriilmiistir. B ve C aktif karbonundan farkli atmosfer ortamlarmda, Fe’":Fe*" ve
demiroksit:aktif karbon oranlarinda iiretilen magnetik karbonlarm XRD grafiklerinde

(Sekil A.1-A.8 ve Sekil A.8-A.16) goriilen durumun da benzer oldugu bulunmustur.

Bu caligmada, iiretilen magnetik karbonlarm ve demir oksitlerin XRD grafiklerinde
pikleri goriilen magnetit ve maghemit, iiretilen magnetik aktif karbon ve demir oksitlerin
magnetik olmasmi saglamaktadir. Ayrica, iiretilen magnetik karbonlarm magnet
tarafindan tamamen ¢ekilmesiyle, aktif karbonlarin magnetik Ozellik kazandigi
goriilmiistiir. XRD grafikleri yardimiyla ya da magnetin iiretilen karbonlar1 ¢ekmesiyle
nitel olarak bulunan magnetik 6zellik, Titresimli Ornek Magnetometresi (VSM) ile
adsorbentlerin spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerinin bulunmasiyla nicel olarak

belirlenmistir.
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Bu calismada VSM ile $lgiimlerde, Fe’":Fe*" orani 2 olarak hava ortaminda iiretilen
demiroksit (F2), Fe'":Fe*" orami 1 olarak hava ortamnda iiretilen demiroksit (F1),
Fe’":Fe** oram1 2 olarak azot ortaminda iiretilen demir oksit (FN2-2), ve Fe’":Fe*" oram
1 olarak azot ortaminda iiretilen demir oksit (FN2-1) i¢in spesifik doygunluk
magnetizasyon degerleri srrasiyla 56.3, 58.9, 59.9, ve 61.5 J T"' kg™ olarak bulunmustur
(Tablo 4.1). Literatiirde Fe’":Fe*" oran1 2 olarak hava ortamunda iiretilen demir oksitin
spesifik doygunluk magnetizasyon degerinin 62 J T kg olarak bulundugu; magnetik
adsorbent eldesi swrasinda reaksiyon kosullarinda yaygm olarak olusan magnetit,
maghemit, hematit ve gotit demiroksitlerinin arasinda magnetit ve maghemitin ise
srrastyla 100 ve 60 J T kg! spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerine sahip
oldugu, demiroksitlerden maghemitin ve saf demiroksitin magnetizasyon degerlerinin
birbirine en yakin oldugu bildirilmistir (Oliveira, 2000; Oliveira ve dig. 2002; Oliveira
ve dig. 2003). Bu calismada iiretilen demiroksitlerin spesifik doygunluk magnetizasyon
degerlerinin, literatiirdeki degerlere yakm oldugu ve disik Fe'":Fe’" oranmndaki

demiroksitlerde ytliksek oldugu goriilmiistiir.

En yiiksek spesifik doygunluk magnetizasyon degerine sahip demiroksitin Fe’":Fe*"
orant 1 olan ve azot ortaminda iiretilen demiroksit oldugu goriilmiistiir. Azot ortaminda
ve hava ortamunda iiretilen aym Fe’":Fe*" oranma sahip olan demiroksitler birbiriyle
kiyaslandiginda, azot ortaminda iretilen demiroksitlerin daha yiiksek spesifik
magnetizasyon degerine sahip oldugu, farkli Fe'":Fe*" oranma sahip olan fakat aym
atmosfer ortammda (hava ya da azot gazi) iretilen demiroksitler birbirleriyle
kiyaslandiginda ise Fe’":Fe’?™ oram 1 olan demiroksitin daha yiiksek spesifik

magnetizasyon degerine sahip oldugu goriilmiistiir.

Uretilen magnetik karbonlar incelendiginde, diger 6zellikleri aym1 olmak iizere farkh
demiroksit:aktif karbon oranlarmma (1:1 ve 1:3) sahip magnetik karbonlarm spesifik
doygunluk magnetizasyon degerlerinin diisiik aktif karbon oranh (1:1) bir baska deyisle
demir oksit oranmm yiiksek oldugu magnetik karbonlarda, azot ortaminda iiretilen
magnetik karbonlarda ve Fe’":Fe*" oranmmn diisiik oldugu magnetik karbonlarda yiiksek
oldugu bulunmustur (Tablo 4.2-4.4). Ornek olarak, A aktif karbonundan Fe’":Fe*" =1
olarak azot ortaminda {iretilen, demiroksit:aktif karbon orani farkli olan iki magnetik
karbonun spesifik magnetizasyon degerleri, demiroksit:aktif karbon orami 1:1 olan

magnetik karbon (FN2-1-A(1:1)) ve demiroksit :aktif karbon oram 1:3 olan magnetik
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karbon (FN2-1-A(1:3)) icin sirastyla 16.5 ve 9.29 J T" kg olarak bulunmustur. A aktif
karbonundan Fe’:Fe’’=1 ve demiroksit:aktif karbon orami 1:1 olarak farkhi ortamda
(azot ya da hava) iiretilen iki ¢esit magnetik karbonun spesifik magnetizasyon degerlersi,
azot ortaminda {iretilen magnetik karbon (FN2-1-A(1:1)) ve hava ortaminda iiretilen
magnetik karbon (F1-A(1:1)) icin sirasiyla 16.5 ve 15.8 JT kg olarak bulunmustur. A
aktif karbonundan azot ortamunda, demiroksit:aktif karbon orami 1:1 olarak Fe*':Fe*!
oramt farkli olarak iiretilen iki ¢esit magnetik karbonun spesifik magnetizasyon
degerlerine bakildiginda ise, Fe’":Fe*" orami 1 olan magnetik karbon (FN2-1-A(1:1)) ve
Fe’: Fe** oram1 2 olan magnetik karbon (FN2-2-A(1:1)) igin sirasiyla 16.5 ve 15.9 J T
kg'olarak bulunmustur (Tablo 4.2). B ve C aktif karbonundan iiretilen magnetik
karbonlarin spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri arasindaki iliskinin de benzer

oldugu goriilmiistiir (Tablo 4.3 ve Tablo 4.4).

Bu caligmada, magnetik karbonlarin spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerinin
diisiik aktif karbon icerikli bir bagka deyisle demir oksit oranmm yiiksek oldugu
magnetik karbonlarda, azot ortammnda iiretilen magnetik karbonlarda ve Fe’":Fe*"
oraninm diisiik oldugu magnetik karbonlarda yiiksek olmasinin, s6z konusu kosullarda
iiretilen magnetik karbonlarin yapisinda bulunan magnetik demiroksitler olan magnetit
ve maghemitten kaynaklandigi sonucuna varidmustir. Magnetik karbonlarm XRD
grafikleri (Sekil 4.5-4.12 ve Ekler Sekil A.1-A.8 ve Sekil A.8-A.16)’ne bakildiginda
genel olarak, spesifik magnetizasyon degerleri bir baska deyisle magnetikligi ytliksek
olan magnetik karbonlarda maghemit ve magnetitin, digerlerinde ise magnetit ve
maghemitle birlikte magnetik olmayan demiroksitlerden hematit, gotit, lepidokrokit ve
akaganeitin piklerinin bulunmasi; ayrica azot ortaminda iretilen demiroksitlerin hava
ortaminda iretilenlere gore, Fe’":Fe’™ =1 oranl demiroksitlerin Fe’":Fe’" =2 oranh
demiroksitlere gore daha yiiksek spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerine sahip
bulunmasi, magnetik karbonlardaki magnetikliin maghemit ve magnetitten
kaynaklandig1 diistincesini desteklemektedir. Oliveira ve dig. (2002) 1:1, 1:2 ve 1:3
demir oksit:aktif karbon oranlarinda irettikleri magnetik karbonlarla yaptiklari
calismada, demir oksit:aktif karbon oraninin arttikca spesifik doygunluk magnetizasyon
degerlerinin arttigimi bulmuglardir. Magnetiklikteki bu artisin, demir oksit icerigiyle
dogru orantih olmadigmni, yiiksek aktif karbon igerikli kompozitlerde magnetik olmayan

demir oksitlerin konsantrasyonunun artisma bagli olarak degistigini ve diisiik aktif
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karbon oranli magnetik karbonlarda yiiksek magnetikligin bulundugunu bildirmislerdir.
Bu c¢alismada da aktif karbon oranmm azalmasiyla spesifik doygunluk magnetizasyon
degerlerinin arttig1 goriilmiistiir. Oliveira ve dig. (2002) caligmasinda ayrica, hava
ortammda iiretilen saf demir oksitin teorikte 2 olan Fe’":Fe*” oraninmn yapilan kimyasal
analizle pratikte yaklasik 7 olarak bulundugunu, Fe'":Fe*" oranmmn pratikte yiiksek
olmasmm, Fe’”nin Fe’"e oksidasyonundan kaynaklanabilecegini bildirmistir. Bu
calismada, hava ortaminda iretilen magnetik karbonlarn spesifik doygunluk
magnetizasyon degerlerinin, azot ortaminda iiretilenlerinkinden daha diisiik olmasinin
sebebi, hava ortammnda Fe’”nin Fe’"e oksidasyonu sonucunda magnetik olmayan
demiroksitlerin olusmastyla iliskilendirilmistir. Bu tez calismasinda ayrica Fe’":Fe*'=2
olarak tiretilen magnetik karbonlarm, Fe’":Fe*" =1 olarak iiretilen magnetik karbonlara
gore daha diisiik spesifik magnetizasyon degerlerine sahip oldugunun bulunmasi,
adsorbentlerin magnetizasyon degerlerinin Fe’" nin Fe’"’e oksidasyonuna bagh olarak

degistigini desteklemektedir.

Oliveira ve dig. (2002), hava ortaminda irettikleri Fe*":Fe*" =2 ve demiroksit:aktif
karbon orani 1:1 ve 1:3 olan magnetik karbonlar i¢in spesifik magnetizasyon degerlerini
srrastyla 21 ve 7 JT'kg" olarak bulmuslardir. Bu ¢alismada ise spesifik doygunluk
magnetizasyon degerleri hava ortaminda Fe’":Fe?" =2, demiroksit:aktif karbon orani 1:1
ve 1:3 olarak A aktif karbonundan {retilen magnetik karbonlar (F2-A(1:1) ve
F2-A(1:3)) icin sirasyla 14.6 ve 7.54 JT'kg" (Tablo 4.2); B karbonundan iiretilen
magnetik karbonlar (F2-B(1:1) ve F2-B(1:3)) icin sirasiyla 14.8 ve 7.66 JT 'kg’
(Tablo 4.3), C karbonundan {iretilen magnetik karbonlar (F2-C(1:1) ve F2-C(1:3)) i¢cin
srrastyla 15.0 ve 8.19 JT'kg! (Tablo 4.4) olarak bulunmustur. Bulunan spesifik
doygunluk magnetizasyon degerlerinin, literatiirdeki degerlere yakmlik gdsterdigi
bulunmus, degerler arasindaki farkhlik magnetik karbon iiretimi sirasinda havanin
etkisiyle Fe’”nin  Fe’”e oksidasyonu sonucunda olusan magnetik olmayan
demiroksitlerden  kaynaklanabilecegi sonucuna  varilmistir. Literatiirde  yapilan
calismalarda diisiik magnetikligin, magnetik olmayan demiroksitlerin varhgiyla ilgili
oldugu bildirilmektedir. Ornek olarak, aktif karbon:demir oksitin degisik oranlarindaki
karigimlarmin  XRD, termal gravimetri (TG), magnetizasyon Olgiimleri, kimyasal
analizleri, N, adsorpsiyon-desorpsiyon izotermlerinin incelendigi ¢alismalarda,

magnetik karbondaki baslica magnetik fazin maghemit, muhtemelen kii¢iik miktarlarda
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magnetit, gotit ve hematit oldugu bildirilmistir. Kontrollii sicaklik programl indirgeme
(TPR) denemeleri, maddelerdeki Fe,Os oksitlerinin, segici olarak magnetite indirgenip,
kompozitin magnetikliginin arttirilabilecegini  gostermistir.  Kontrollii  sicaklikla
indirgeme ydnteminde, yiiksek sicaklikta 300-900 °C’de H, ile indirgeme islemi
yapilmistir (Oliveira ve dig., 2002; Oliveira ve dig., 2003; Zhang ve dig., 2007). Bu
calismada, sabit kosularda Fe’":Fe’™ =2 ve Fe’:Fe’" =1 olarak iretilen magnetik
karbonlar arasinda, Fe’":Fe’" =1 olan yani diisiik Fe’":Fe’" oranma sahip magnetik
karbonlar icin spesifik doygunluk magnetizasyon degerlerinin yiiksek bulunmasi,
literatiirde farkli demiroksit:aktif karbon oranlarinda (1:1 ve 1:3) iiretilen magnetik
karbonlarm spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri arasinda goriilen farkliligm ya
da bu tez ¢alismasinda azot ve hava ortaminda iiretilen degisik Fe’":Fe*" oranli magnetik
karbonlarm spesifik doygunluk magnetizasyon degerleri arasndaki farkliigm Fe*""nin
Fe’™e oksidasyonu sonucunda magnetik olmayan demiroksitlerden

kaynaklanabilecegini desteklemektedir.

Bu caligmada, lignin kaynakl aktif karbon (A)’nin en yiiksek adsorbent kapasitesine
sahip oldugu bulunmustur. Ayrica, lretilen magnetik karbonlarm yiizey alanlarnin,
mikrogdzenek ve toplam gozenek hacimlerinin aktif karbonunkilerden daha diisiik
oldugu ve yapisinda demiroksit oram yiiksek olan magnetik karbonlarin yilizey
alanlarinin, mikrogdzenek ve toplam goézenek hacimlerinin digerlerinkinden daha diisiik
oldugu bulunmustur (Tablo 4.6-4.8). Ornek olarak, A aktif karbonu, Fe*":Fe*" oran1 2 ve
demiroksit:aktif karbon orani 1:3 olarak hava ortaminda iiretilmis magnetik karbon ve
Fe’":Fe’" oram 2 ve demiroksit:aktif karbon orani 1:1 olarak hava ortammnda iiretilmis
magnetik karbonlarn vyiizey alanlar1 sirasiyla 1440, 940 ve 771 m’g’ olarak;
mikrogdzenek hacimleri srasiyla 0.2935, 0.2488 ve 0.2018 cm’g’; toplam gbzenek
hacimleri ise sirastyla 0.775, 0.691 ve 0.594 cm’g” olarak bulunmustur (Tablo 4.6).
Oliveira ve dig.(2002), c¢ahsmasinda magnetik karbon yapisindaki demir oksitin,
magnetik karbonun ylizey alanii aktif karboninkine gore azalttigi, bunun demiroksitin
oldukca diisiik yiizey alanma (66 m’g”) sahip olmasindan kaynaklandigim belirtmis;
aktif karbon ve Fe’":Fe’’=2, demir oksit:aktif karbon 1:3 olan magnetik karbon igin
yiizey alanlarmi swrasiyla 933 ve 658 m’g’ olarak; mikrogdzenek hacimlerini ise
sirastyla 0.264 ve 0.177 cm’g” olarak bulmustur. Zhang ve dig (2007), aktif karbonun

CuFe;04 ile muamelesiyle hava ortaminda elde ettikleri demiroksit:aktif karbon oranlari
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1:1, 1:1.5 ve 1:2 olan {i¢ ¢esit magnetik karbon ve magnetik karbon eldesinde kullanilan
aktif karbon icin yiizey alanlarmi sirastyla 488, 549, 558 ve 799 m’g’ olarak;
mikrogozenek hacimlerini ise swrasiyla 0.118, 0.144, 0.153 ve 0.229 cm’g’ olarak
bulmuslardir. Bu calismada aktif karbon ile bu aktif karbondan {iiretilen magnetik aktif
karbonlarin ylizey alam1 degerleri arasindaki iliski, literatiirdeki degerler arasmndaki
iliskiyle benzerlik gostermektedir. Magnetik karbondaki demiroksit orani arttik¢a ylizey
alan1 ve mikrogdzenek ve toplam gozenek hacmi azalmaktadir. Literatiir ile bu
calismadaki magnetik karbonlarn yiizey alan1 ve mikrogozenek hacmi degerleri
arasindaki farkhlik, magnetik karbon yapiminda kullanilan aktif karbonlarin farkli ylizey

alanma ve gozenek hacmine sahip olmasmdan kaynaklanmaktadir.

Demiroksit oran1 yiiksek olan magnetik karbonlarm ylizey alanlarmm aktif
karbonlarinkinden  diisiik  olmasmm  sebebi,  demiroksitin  aktif  karbonun
mikrogdzeneklerine tutunarak yiizey alami diisiik adsorbentler meydana getirmesidir.
Literatiirde, Fe’:Fe’* oranmm nanopargaciklarmm boyutuna, magnetik &zelliklerine
etkisinin incelendigi bir calismada, kiicik x= Fe’":Fe’* oranlarinda yani gétit gibi
magnetik olmayan demiroksitlerin meydana geldigi, 6rnek olarak x=0.3 oraninda, 4 nm
boyutundaki taneciklerden (Fe*":Fe’" orami 0.07) olusan oksihidroksit ve degisik daha
biiyiik boyutlarda taneciklerden olusan heterojen magnetit (Fe*":Fe>" oram 0.33) olmak
iizere iki degisik fazmn varhgi, x=0.5 oraninda ise homojen boyutlardaki magnetitlerin
varhigr bildirilmistir. Ay literatiirde, orijinal sentezde, magnetit taneciklerinin 8 nm
boyutunda Olgiildiigii bildirilmistir (Laurent ve dig., 2008). Bu c¢alismada, azot
ortaminda iiretilen magnetik karbonlarin yiizey alanlarmin hava ortaminda iiretilen
magnetik karbonlarmkine gore ya da diisiik Fe’":Fe*" oranlarmda iiretilen magnetik
karbonlarm yiizey alanlarmm yitksek Fe’":Fe’" oranlarnda iiretilen magnetik
karbonlarinkine goére daha diisiik olmasi, azot ortaminda ya da diisiik Fe’":Fe*"
oranlarinda, tanecik boyutu biiyiik olan homojen magnetit demiroksitlerinin olusmasi ve
bu demiroksitlerin aktif karbonun mezo gozeneklerini daha fazla kapatarak yiizey

alanmi azaltmasindan kaynaklanabilir.

Aktif karbon ve magnetik karbonlarm FTIR spektrumunda, A karbonu i¢in 1565 cm'l,
1119 cm?! ve 774 c¢m’ dalga sayisinda, B karbonu i¢in 1574 cm’l, 1123 cm?! ve
765 cm” dalga sayisinda, C karbonu igin ise 1575 cm™, 1137 cm™ ve 780 cm’ dalga

sayisinda  kuvvetli  absorpsiyon  pikleri  bulunmustur. FTIR  spektrumunda
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1550-1610 cm’ dalga sayis1 arahigndaki absorpsiyon pikleri karboksilik asit,
1050-1170 cm™ dalga sayist araligmda goriilen absorpsiyon pikleri akrilik anhidritler,
750-810 cm™ dalga sayisinda goriilen absorpsiyon pikleri ise m-disubstitue gruplarmm
aktif karbon yiizeyinde bulundugunu gdstermektedir. Ol¢iim sonuclarindan, ii¢ gesit
aktif karbonun yapisinin asidik karakterde oldugu bulunmustur. Ug degisik kaynaktaki
aktif karbondan iiretilen hava ya da azot ortamnda farkli Fe’":Fe*" oranlarmnda, 1:3
demiroksit:aktif karbon oranlarindaki magnetik karbonlarm FTIR spektrumlarina
(Sekil 4.16-4.27) bakildiginda aktif karbonlar1 ile aymi dalga sayis1 civarinda pik
verdikleri (Sekil 4.13-4.15) goriilmiistiir. Zhang ve dig. (2007)’nin ¢alismasinda, hava
ortaminda {iiretilen demiroksit:aktif karbon orami 1:1.5 olan magnetik karbon ve aktif
karbonun c¢ekilen FTIR spektrumlarinin nerdeyse ayni denilecek kadar benzer oldugu,
iki adsorbent i¢in aromatik halka yapisindaki C=C titresimine karsilik gelen 1595 ve
1455 cm™ dalga sayisinda pikler verdigi bildirilmistir.

Bu cahsmada FTIR analizi ile birlikte yiizey fonksiyonel gruplarin belirlenmesi
amaciyla yapilan Boehm titrasyonunda, asidik fonksiyonel gruplar A aktif karbonu ve
1:3 demiroksit:aktif karbon oranli magnetik karbonu (F2-A(1:3)) icin sirastyla 17.375 ve
17.527 mekg” olarak bulunmus, yapilarindaki asidik fonksiyonel gruplarm ¢ogunlukla
karboksilik ve laktonik gruplar oldugu goriilmiistiir (Tablo 4.9).

Aktif karbonlarn ve magnetik karbonlarm zeta potansiyelleri Ol¢iilmiis, pH ile zeta
potansiyeli arasinda ¢izilen grafikte egrinin x eksenini kestigi nokta olan pHy,. degerleri
bulunmus, ti¢ farklh kaynaktaki aktif karbon ve bu aktif karbonlardan iiretilen magnetik
karbonlarmm pHp,. degerlerinin 6.5-7.5 civarinda oldugu bulunmus, aktif karbonlar ve

magnetik karbonlarin pHp,. degerlerininbirbirinden farkh olmadig goriilmiistiir.

Boehm titrasyonu, FTIR spektumu ve pH,, Ol¢iim sonuglari, aktif karbona magnetik
karbon {iretmek {izere farkli kosullarda (azot/hava ortamu, Fe*':Fe** orani,
demiroksit:aktif karbon orani) uygulanan magnetiklestirme prosesinin aktif karbonun

yiizey fonksiyonel gruplarmi etkilemedigini gostermistir.

Adsorpsiyon caligmalari, en yiiksek yiizey alanina sahip olan A aktif karbonu ve A aktif
karbonundan iiretilen magnetik karbonlarla yapilmistir. Aktif karbon ve magnetik
karbonlar1 iizerine, organik maddelerden 2,4-D, tiram, linuron, triton X-100, SDS,
inorganik maddelerden F‘un adsorpsiyonu zamanm, konsantrasyonun, pH’nin ve

- + . . .
sicakligin; cr iyonlarinin  adsorpsiyonu ise zamanm, konsantrasyonun, pH’nin
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fonksiyonu olarak c¢alisilmigtir. Triton X-100 maddesinin aym1 zamanda B, C aktif
karbonlar1 ve magnetik karbonlar1 iizerine adsorpsiyon izotermi calismasi yapilmustir.
Adsorpsiyon ¢alismalari, magnetik karbonun demir iceriginin pH=5,5’un altinda
azalmasmdan dolayi, pH=5,5"un lizerinde gerceklestirilmistir. Literatiirde, kompozitin
ortamin asitligine olan direnci, 3:1 aktif karbon/demiroksit kompozitinin 11, 9,7, 5, 3 ve
1 pH degerlerinde 72 saat siirede cahsilmistr. pH = 5-11 araliinda magnetiklik
degerlerinde ve demiroksit igceriginde onemli derecede bir farkliik olmadigi, pH=3’te
magnetiklik degerlerinde kiigiik bir azalma meydana geldigi, bu azalmanm demiroksit
iizerine asitin kismi yoneliminden kaynaklanabilecegi; pH=1 ortaminin ise, demiroksitin
tamamen c¢oziilmesiyle birlikte kompozitin bozulmasmma neden oldugu bildirilmistir
(Oliveira ve dig., 2002; Oliverra ve dig., 2003; Mendioroz ve dig., 1987;
Perez ve dig., 1998; Laurent ve dig., 2008). Diger bir ¢calismada, {iiretilen siipermagnetik
nano adsorbentlerin pH=6-8 arahiginda fizikokimyasal kararlilik gdsterdigi bulunmustur
(Chang ve dig., 2006). Magnetik olarak modifiye edilmis zeolit iizerine kursunun
adsorpsiyonu caligmasinda, kursun adsorpsiyonunun ve magnetik adsorbent direncinin

en fazla pH =5-11 araliginda gercgeklestigini bulmuslardir (Nah ve dig., 2006).

Bu c¢alismada, adsorpsiyon kinetigi (konsantrasyonun zamanla degisimi, tanecik igi
difizyon), izotermlerin (Freundlich, Langmuir ve Giles), pH ve sicaklik etkisinin
incelenmesinde elde edilen tiim sonuglar, en yliksek adsorpsiyon kapasitesine sahip olan
A aktif karbonu ve bu aktif karbondan tiretilen F2-A(1:3) magnetik karbonu i¢in sekil ve
tablo halinde, A aktif karbonundan elde edilen diger magnetik karbonlar ve B ve C aktif
karbonlar1 ve bunlardan iiretilen magnetik karbonlar1 icin sadece Giles ve tanecik igi
difizyon grafikleri sekil halinde ve diger sonuclar1 (kinetik ve isoterm sabitleri) tablo
halinde verilmistir.

Adsorpsiyon kinetiginin F iyonu digindaki tiim kirleticiler ve adsorbentler i¢in yalanci
ikinci dereceden hiz denklemine uydugu bulunmustur. Magnetik karbonlarin dengeye
gelme siirelerinin iretildikleri aktif karbonlarmmkinden diisiik oldugu, adsorpsiyon
kinetigi hiz sabitlerinin (Lagergren veya yalanci ikinci dereceden) ve tanecik igi
diflizyon sabitlerinin ise aktif karbonlarininkinden yiiksek oldugu bulunmustur. Ayrica,
magnetik karbonlarn dengeye gelme siireleri, tanecik i¢i diflizyon sabitleri ve
adsorpsiyon kinetigi hiz sabitlerinin birbirinden farkli oldugu bulunmus; magnetik

karbonlarin ve aktif karbonlarin denge siireleri, tanecik i¢i diflizyon siireleri ve kinetik
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hiz sabitlerinin farkli olmasinin, yilizey alanlarmm farkli olmasindan kaynaklandigi
sonucuna vardmistir. Adsorbentin ylizey alanm1 azaldikca, dengeye gelme siiresi
azalmakta, tanecik i¢i diflizyon hiz sabiti ve kinetik hiz sabitleri artmaktadir. Bu
calisgmada da, cesitli adsorbent ve kirleticiler i¢cin dengeye gelme stirelerinin adsorbentin
yiizey alami ile arttidi, tanecik i¢i diflizyon sabitlerinin ve kinetik hiz sabitlerinin
adsorbentin yiizey alaniyla azaldigi bulunmustur (Tablo 4.10, Tablo 4.13, Tablo 4.18,
Tablo 4.26, Tablo 4.29, Tablo 4.31). Ornek olarak, 2,4-D adsorpsiyonu icin sirasiyla
1440 ve 940 m’g” yiizey alanmna sahip A aktif karbonu ve F2-A(1:3) magnetik karbonu
icin dengeye gelme siireleri sirastyla 60 ve 50 dak, tanecik i¢i diflizyon katsayilari
srrastyla 3.9464 ve 4.7997 mgg'dak®”, yalanci ikinci dereceden hiz sabitleri ise
srrastyla 0.0054 ve 0.0060 dak” olarak bulunmustur (Tablo 4.10). Yiizey aktif
maddelerden SDS’nin, inorganik kirleticilerden F iyonunun adsorpsiyonu i¢in aktif
karbon, F2-A(1:3) ve F2-A(1:1) magnetik karbonlar1 i¢in adsorpsiyon kinetigi ve
izoterm katsayilar1 verilmis, FN2-2-A(1:3), F1-A(1:3) ve FN2-1-A(1:3)’lin denge siiresi,
kinetik ve izoterm katsayllarmm F2-A(1:3)’lin katsayilarindan; FN2-2-A(1:1),
FI1-A(1:1) ve FN2-1-A(1:1)’in denge siiresi, kinetik ve izoterm katsayilarmm
F2-A(1:1)’in katsayillarmdan farkli olmadig1 gOrilmiistir (Tablo 4.26-4.27 ve
Tablo 4.29-4.30). Bir baska deyisle, demiroksit:aktif karbon oranlar1 sabit olmak iizere
azot ya da farkli Fe’™: Fe*" oranlarinda tiretilen magnetik karbonlarm iizerine SDS ve F~
dyonu adsorpsiyonu degismemistir. Bunun, SDS’nin adsorpsiyonu i¢in, SDS’nin biiylik
molekiil olmasi ve adsorbente afinitesinin c¢ok yiiksek olmast (H tipi Giles
smiflandirmasi) dolayisiyla makrogozenek ve mezogdzeneklerde cabuk dengeye
gelmesi, adsorbentlerin ylizey alanlar1 arasindaki farkin ¢ok biiylik olmamasiyla iligkili
olabilecegi; F* iyonunun adsorpsiyonu icin ise F~ iyonunun cok kiigiik boyutta olmasi,
kiigiik olan F~ iyonunun biiyiik mikrogdzenek hacimlerinde kolayca adsorplanmasi ve
konsantrasyonla birlikte floriir iyonlarmm adsorbentlerin yiizeyinde bos alan bulmasmimn
zorlasmasinin (L tipi Giles smiflandirma) dengeye gelme siirelerinin ve kinetik ve

izoterm katsayilarinin esit olmasia sebep olabilecegi diistintilmiistiir.

Tiim kirleticilerin adsorpsiyonunda cesitli adsorbentler i¢in ¢izilen tanecik i¢i diflizyon
grafiklerine (Sekil 4.30-4.38, Sekil 4.60-4.68, Sekil 4.90-4.92, 4.109-4.117,
Sekil 4.139-4.141, Sekil 4.157-4.159, Sekil 4.179-4.181) bakildiginda, bir baslangi¢

egrisi ve bunu takip eden dogrusal bir egri goriilmektedir. Egrilerin iki kisimdan
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olugmasi adsorpsiyon mekanizmasmimn iki tipte oldugunu gosterir. Grafikteki baslangic
egrisi, adsorpsiyonda sinir tabaka etkisinin, dogrusal egri ise tanecik i¢i diflizyonun
varligim ortaya koymaktadir. Grafiklerdeki egrilerin dogrusal olan ikinci kisimlarmin
orjinden gecmemesi, c¢alismada kullanllan organik ve inorganik kirleticilerin
adsorpsiyon mekanizmalarinda yalniz tanecik i¢i diflizyonun etkili olmadigni, tanecik

ic1 diftizyonla birlikte film diflizyonunun da etkili oldugunu anlatmaktadar.

Her bir kirletici maddenin A aktif karbonundan iiretilen magnetik aktif karbonlar
iizerine adsorpsiyonu sonrasmda hesaplanan Freundlich ve Langmuir izoterm sabitleri
kiyaslandigida, hava ortaminda Fe’":Fe*" oram 2 ve demiroksit:aktif karbon orami 1:3
olarak tiretilen magnetik karbonlarmim en yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugu
ve  magnetik  karbonlarin  adsorpsiyon  kapasitelerinin  iretildikleri  aktif
karbonlarinkinden diisiik oldugu bulunmustur. Magnetik karbonlarda adsorpsiyon
kapasitesinin, demiroksit oraninin artmasiyla azaldigi gorilmiistir (Tablo 4.11,

Tablo 4.14-4.16, Tablo 4.19, Tablo 4.22, Tablo 4.27, Tablo 4.30, Tablo 4.32).

Giles izotermi grafiklerine bakildiginda, aktif karbonlar ve iiretilen magnetik karbonlar
iizerine 2,4-D’nin adsorpsiyonunun H tipi (Sekil 4.45-4.53), tiram ve linuronunkilerinin
L tipi Sekil 4.75-4.83 ve Sekil 4.100-4.102); triton X-100 ve SDS’ninkilerin H tipi
(Sekil 4.124-4.132 ve Sekil 4.148-4.150); F iyonlarinin L tipi (Sekil 4.168-4.170) Giles
smiflandirmasina uygun oldugu goriilmiistiir. Giles izotermlerinin H tipine uygun
olmasi kirletici maddelerin adsorbentlere afinitelerinin olduk¢a yiiksek iken kirleticilerin
kendi molekiilleri arasmdaki afinitelerinin ¢ok diisiik oldugunu; L tipine uygun olmasi
ise artan konsantrasyonla birlikte kirletici molekiillerinin adsorbentlerin yiizeyinde bos

alan bulmasinin zorlagtigm gostermektedir.

Literatiirde, fenol, kloroform, klorobenzen gibi ugucu organik bilesiklerin sulu
cozeltilerinden 3:1 aktif karbon:demiroksit kompoziti lizerine adsorpsiyonu calisilmis,
adsorpsiyon kapasitelerinin fenol, klorobenzen ve kloroform i¢in sirastyla yaklasik 117,
305 ve 710 mgg”' oldugu bulunmustur. Aktif karbon iizerine adsorpsiyonlarinda ise,
fenol, klorobenzen ve kloroform i¢in adsorpsiyon kapasitelerinin sirasiyla 162, 480 ve
910 mgg' oldugu bulunmustur. Ayrica, drimaren red boyar maddesinin adsorpsiyon
kapasitesinin de aktif karbon> 3:1 kompozit> 2:1 kompozit seklinde azaldig1 ve bunun
demiroksit oranmin artmasiyla magnetik karbonlarm yiizey alanlarmin azalmasindan

kaynaklandig1 bildirilmistir (Oliveira ve dig., 2002). Bu calismada kullanilan 2,4-D,
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tiram ve linuron pestisitleri, triton X-100 ve SDS yiizey aktif maddeleri ve Cr®", F iyonu
inorganik kirleticilerinin magnetik karbonlar iizerine adsorpsiyonu ile ilgili literatiirde
fazla ¢alisma olmamakla birlikte ¢esitli aktif karbonlarin iizerine adsorpsiyonlarmnin
calismalar1 bulunmaktadir. Bu ¢alismada, 2,4-D, tiram, linuron, triton X-100, SDS,
Cr®ve F'in belli aktif karbonlar iizerine adsorpsiyonu i¢in elde edilen adsorpsiyon
izoterm katsayilari, kinetik hiz esitligi sabitleri, pH ve sicakhk etkisi degerleri,
literatiirdeki degerlerle benzerlik gostermektedir. Degerler arasmnda goriilen farkliliklar,
adsorbent ylizey yapisi, adsorbentin yiizey alani, adsorbat konsantrasyonu,
adsorpsiyonda kullanilan adsorbent miktarmm farkli olmasindan kaynaklanabilir
(Salman ve Hameed, 2010; Hameed ve dig., 2009; Ayar ve dig., 2008;
Aksu ve Kabasakal, 2004; Gupta ve dig., 2006; Filipe ve dig., 2009; Guangzi ve dig.,
2009; El Imache ve di., 2009; Rodriguez-Cruz ve dig., 2005; Cotoruelo ve dig., 2009;
Safarikovaa ve dig., 2008; Deng ve dig., 2011; Zdziennicka, 2009;
Babel ve Kurniawan, 2004; Bhaattacharya ve dig., 2008; Chang ve dig., 2006;
Chen ve dig., 2011; Yadav ve dig., 2006).

Ortam pH’s1 arttikca triton X-100 adsorpsiyonunun degismedigi, 2,4-D, tiram, SDS ve
linuron, Cr*" ve F iyonunun adsorpsiyonunun azaldigi bulunmustur. Triton X-100
adsorpsiyonuna pH’nin etki etmemesi, bu adsorbatin notr molekiiller olmasindan
dolayidir. pH’m adsorpsiyona etkisinin adsorbentin yiizey yiikiiyle ve adsorbatin
iyonlasma derecesiyle ilgili oldugu bilinmektedir. pH’in artmasiyla adsorpsiyonun
azalmasi, pH arttikca negatif yliklenen adsorbent ile negatif yiiklii adsorbatin birbirlerini
elektrostatik olarak itmeleriyle agiklanir. Diger bir agiklama da, sifir yiikk noktasi
(izoelektrik nokta, pHp,) ile yapilabilir. Adsorbent, zeta potansiyelinin sifir oldugu pH
degerinde bir baska deyisle izoelektrik noktada notr, izoelektrik noktasmmn iizerindeki
pH degerlerinde negatif, altindaki pH degerlerinde ise pozitif yiiklenir. Bu ¢aligmada,
aktif karbonlar ve tretilen magnetik karbonlarm izoelektrik noktalar1 6.0-7.5 civarinda
olup, adsorbentler 6.0-7.5 pH degerlerinin {izerinde negatif, altindaki degerlerde ise
pozitif yiiklenirler. Bu c¢ahsmada, magnetik karbonlarm kararlihigmm en iyi oldugu
pH=5-11 araliginda cahsildigindan, adsorbentler hep negatif yikli olmustur. Zayif
asidik karakterdeki 2,4-D pH=4-8 araliginda iyonlasmayan ve anyon formunda
bulunmaktadir. 2,4-D adsorpsiyonunun artan pH ile azalmasi, izoelektrik noktasi

pH= 6.0-7.5’nin yukarisinda pH degerlerinde negatif yiliklenen adsorbent yiizeyi ile
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anyon formundaki 2,4-D arasindaki zayif itme ile agiklanir (Salman ve Hameed, 2010;
Hameed ve dig., 2009; Ayar ve dig., 2008; Aksu ve Kabasakal, 2004;
Gupta ve dig., 2006).

Tiramm giimiis soliiniin iizerine adsorpsiyonunun incelendigi bir ¢ahsmada,
adsorpsiyonun asidik ve notr ortamda ayni ylizey Raman spektrasmin ayni oldugu, alkali
ortamda giimiis iizerine OH ‘mn Cl‘dan Once adsorplandigi ve tiramm S-S baglar ile
glimiis ilizerine kimyasal bag yaparak adsorplandigi bulunmustur (Kang ve dig., 2002).
Bu tez caligmasinda, tiramin adsorpsiyonunun pH ile azalmasi, tiram ile negatif yiikli

adsorbent arasindaki itme kuvvetiyle ilgilidir.

Metal adsorpsiyonu adsorbentin yilizeyindeki fonksiyonel gruplarm tiirii ve iyonlasma
durumu ve metalin kimyasal yapisiyla ilgilidir (Gupta ve dig., 2001). Cr*" iyonu, asidik
pH<3 kosullarinda Cr2072', HCrOy, Cr30102' ve Cr4032' tiirleri, pH=3-6 araliginda
HCrO, tiri, pH>8’de ise sadece CrO4> tiirii kararh haldedir. 50mg L"’den yiiksek
konsantrasyonlarda ise Cr,O-> tiirii hakimdir (Mor ve dig., 2007; Mahramanlioglu ve
dig., 2001; Anandkumar ve dig., 2009). Bu ¢alismada Cr®" iyonunun adsorpsiyonunun
pH ile azalmasi, adsorbentin izoelektrik noktasi olan pH=6’dan sonra negatif yiiklii
olmasi ve negatif yiiklii krom iyonu tiirleriyle negatif yiiklii adsorbent arasinda olusan
elektrostatik itmeden kaynaklanwr. Literatiirde, Cr®" iyonunun cesitli adsorbentler
iizerine adsorpsiyonu ile ilgili yapilan ¢alismalarm sonuglar1 bu tezde elde edilenlerle
benzerlik gostermektedir (Mor ve dig., 2007; Weckhuysen ve dig., 1996; Raji ve
Anirudhan, 1998; Mahramanlioglu ve dig., 2001; Perez-Candela ve dig., 1995;
Selomulya ve dig., 1999). F iyonu adsorpsiyonunda da, pH arttikga negatif yiiklii
adsorbent ile negatif yikli F iyonu arasmda olusan itme kuvveti F  iyonu
adsorpsiyonunu kisitlamaktadir. Bir ¢alismada, adsorbent iizerine yiikleri ve iyonik
caplart bakimindan benzer olan OH ve F iyonlarmm adsorpsiyon i¢in rekabeti de
adsorpsiyonu yavaglatan bir etken olarak belirtilmistir (Yadav ve dig., 2006).
F* iyonunun c¢esitli adsorbentler {izerine adsorpsiyonu ile ilgili bir¢ok ¢alismanin
sonuglari, bu tez calismasindaki sonuclar1 destekleyen niteliktedir (Abe ve dig., 2004;
Castillo ve dig., 2007; Karthikeyan ve dig., 2010; Mahramanlioglu ve dig., 2002;
Nigussie ve dig., 2007; Tor, 2006; Ayoob ve Gupta, 2008).
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Cesitli kirleticilerin aktif karbon ve magnetik adsorbentler ilizerine adsorpsiyonunun
2,4-D, tiram, linuron, triton X-100 ve SDS i¢in sicaklikla azaldigi, F iyonlar1 i¢in ise
sicaklikla arttig1 goriilmiistiir (Sekil 4.56-4.57; Sekil 4.86-4.87; Sekil 4.105-4.106; Sekil
4.135-4.136; Sekil 4.193-4.194). AH° degerleri 2,4-D, tiram, linuron, triton X-100 ve
SDS i¢in negatif, F~ iyonlar1 i¢in pozitif; AS° degerlerinin 2,4-D, tiram, linuron, triton
X-100 ve SDS i¢in negatif, F~ iyonlar1 i¢in pozitif; AG" degerlerinin ise tiim kirleticiler
icin negatif oldugu bulunmustur (Tablo 4.12, Tablo 4.17, Tablo 4.25, Tablo 4.28, Tablo
4.33). Adsorpsiyonun 2.4-D, tiram, linuron, triton X-100 ve SDS icin negatif AH’
degerlerinden dolayr egzotermik ve pozitif AH’ degerlerinden dolayr F~ iyonlar icin
endotermik oldugu; 2,4-D, tiram, linuron, triton X-100 ve SDS i¢in negatif AS°
degerlerinden dolay1 adsorplanan kirletici molekiiliiniin adsorbent ylizeyinde hareketinin
kisitlandig, diizenlilik oldugu; pozitif AS” degerlerinden dolayr F~ iyonlar1 igin ise
diizenli oldugu; negatif AG" degerlerinden dolay: ise tiim kirleticilerin adsorpsiyonunun
kendiliginden oldugu goriilmiistiir.

Bu tez calismada literatiire, cesitli kaynaktaki aktif karbonlardan cesitli reaksiyon
kosullarmda 24 c¢esit magnetik karbonun {retilmesi ve yapilarnin aydmlatiimasi,
magnetizasyon degerlerinin belirlenmesi ve bu magnetik adsorbentlerin {izerine organik
maddelerden 2,4-D, tiram ve linuron pestisitlerinin, triton X-100 ve SDS ylizey aktif
maddelerinin; inorganik maddelerden F ve Cr®" iyonlarmm adsorpsiyonlarmmn zamanin,
konsantrasyonun, pH ve sicakligin bir fonksiyonu olarak calisilmasi ile katkida
bulunulmustur. Magnetik karbonlar, cesitli endiistrilerdeki aritma tesislerinde, magnetik
alan uygulamasiyla aritma havuzlarindan kolayca alinarak, zaman ve i3 kaybm
onlediginden olduk¢a Onemli bir ¢alisma konusudur. Magnetik adsorbentlerin ¢esitli
baglangic adsorbentleri kullanilarak ya da degisik yontemlerle iiretilmesi, iretilen
magnetik adsorbentlerin  kapasitesi, magnetikligi v.b Ozelliklerinin gelistirilmesi,
magnetik karbonlarin modifikasyonu, cok cesitli organik ve inorganik kirleticilerin
magnetik adsorbentler {izerine adsorpsiyonu konusunda bilimsel ¢aligmalarin arttirilmasi

literatiire ve endiistriye katki agisindan olduk¢a 6nem tasimaktadir.
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