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OZET

Doktora Tezi

AKUT ZEHIRLENMELERIN ETKIiSININ AZALTILMASINDA FARKLI
ADSORBENTLERIN ETKINLIGININ iINCELENMESI

Bircan KOSE

Atatiirk Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Kimya Miihendisligi Ana Bilim Dali
Temel islemler ve Termodinamik Bilim Dali

Danisman: Dog. Dr. Saliha ERENTURK

Bu c¢alismada kursun, bakir, mangan ve nikel ile meydana gelebilecek akut
zehirlenmelerde farkli materyallerden hazirlanan adsorbentlerin etkinligi incelemis ve
kullanilabilirligi in vivo ortamda test edilmistir. Bu amagcla, findik kabugu, ceviz
kabugu, kayis1 ¢ekirdegi kabugu ve Okse otu bitkisi kullanilarak cesitli yontemlerle
adsorbentler elde edilmistir. Adsorbentlerin yapisal 6zellikleri; BET, FT-IR, SEM gibi
analiz yontemleri ile karakterize edilmistir. Adsorpsiyon denemelerinde pH, sicaklik,
adsorbent miktar1 parametre olarak secilmistir. Calisilan biitiin metaller i¢in en yiiksek
giderim verimi ceviz kabugundan elde edilen adsorbent (CKA) ile saglanmistir. Bu
nedenle adsorpsiyon izotermi, kinetik ve termodinamik ¢aligmalari CKA adsorbenti
kullanilarak gerceklestirilmistir. Izoterm calismalarinda denge verileri, Langmuir,
Freundlich ve Temkin izotermlerine uygulanarak analiz edilmis ve izoterm
parametreleri hesaplanmistir. Kinetik ¢alismalar1 yalanci birinci ve yalanci ikinci derece
modelleri ile gergeklestirilmis ve incelenen biitiin metaller i¢in deneysel verilerin
yalanci ikinci derece kinetik modele uydugu bulunmustur.

[zoterm ¢alismalar1 sonucunda Pb*? ve Ni*? igin Langmuir izoterm modeli, Cu™ ve
Mn*? icin ise Freundlich izoterm modelinin uygun oldugu tespit edilmistir. Maksimun
adsorpsiyon kapasitesi Pb*? igin, 120,48 mg/g, Cu*? icin 72,46 mg/g, Mn*? igin 3,50
mg/g ve Ni*? i¢in 30,77 mg/g olarak elde edilmistir. Calisilan metaller arasinda en iyi
giderim verimi ve adsorpsiyon kapasitesi kursun ve CKA ile elde edilmistir. Bu nedenle
in vivo ortamda gergeklestirilen denemelerde zehir olarak kursun, adsorbent olarak
CKA ve yaygin kullanilan aktif komiir kullanilmistir. Sonu¢ olarak CKA’nin in vivo
ortamda yaygin kullanilan aktif kdmiire gore daha etkili oldugu bulunmustur.

2015, 102 Sayfa

Anahtar Kelimeler: Agir Metaller, Kursun, Bakir, Nikel, Mangan, Zehirlenme,
Adsorpsiyon, izotermler, Kinetik, Deney Hayvanlar1



ABSTRACT

Ph. D. Thesis

INVESTIGATION OF DIFFERENT ADSORBENTS EFFICIENCIES ON
REDUCING EFFECT OF ACUTE POISONING

Bircan KOSE

Ataturk University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Chemical Engineering
Department of Unit Operations and Themodynamics

Supervisor : Assoc. Prof. Dr. Saliha ERENTURK

In this study, the adsorption abilites and effectiveness of several biosourced materials on
the acute poisining which is caused by lead (Pb), copper (Cu), manganese (Mn), and
nickel (Ni) were investigated in vivo. For this purpose, the adsorbents were prepared
with various methods by using hazelnut shell, walnut shell, apricot seed shell, and
mistletoe plant. The structural properties of adsorbents were characterized by BET
analyzer, FT-IR and SEM. pH, temperature, and the amount of adsorbent were selected
as parameters in the adsorption experiments. Since the best removal efficieny among the
adsorbents was obtained with walnut shell based adsorbent (WNA), adsorption
isotherm, kinetic and thermodynamic studies were maintained by WNA. The
equilibrium data were analysed by using the Langmuir, Freundlich and Temkin
isotherms and isotherm parameters were calculated. Kinetic studies were carried out
pseudo first and second models and the pseudo-second-order kinetic model was found
suitable for all metals.

The results of the isotherm study showed that Langmuir isotherm is appropriate for Pb*2
and Ni*2, while Freundlich isotherm is suitable for Cu™ and Mn*2. The maximum
adsorption capacities of Pb*?, Cu*2, Mn*2, and Ni*? were determined as 120,48 mg/g,
72,46 mg/g, 3,50 mg/g, and 30,77 mg/g, respectively. Finally, among four metals, the
best removal efficiency was obtained for Pb with WNA adsorbent. Therefore, the lead
poisoning with- WNA and the activated charcoal commonly used adsorbent were
prefered in vivo study. Furthermore, WNA was found to be more effective than the
activated charcoal commonly used adsorbent.

2015, 102 Pages

Keywords: Heavy Metals Adsorption, Lead, Copper, Manganese, Nickel, Isotherms,
Kinetics, Experimental Animals
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1. GIRIS

18.yiizy1lin baslarinda Ingiltere ve daha sonra diinyada gerceklesen sanayi devrimi ile
teknoloji ve agir sanayi hizla gelismistir. Kullanilan araglar, kimyasallar, fabrika atiklar
ve degisen sosyo- ekonomik yapi, artan niifus, tarimsal aktiviteler, tibb1 atiklar gibi pek
cok alanda iiretilen atik miktar1 da her gegen y1l artmaktadir. Dolayisiyla, bu faaliyetler
sirasinda meydana gelen kaza ve sizintilar sonucu topraga, suya ve havaya bulasan
birtakim inorganik ve organik kirleticiler ¢esitli yollarla insanlara ulasarak

zehirlenmelere yol acabilmektedir.

Zehir, canli viicuduna girdiginde kimyasal etki ile organlari islevini bozan tedavi
edilmezse 6liime yol agan maddelere denir. Zehirlenme tedavisinde en dnemli basamak

zehir etmeninin viicuttan uzaklastirilarak absorpsiyonunun engellenmesidir.

Bu calismanin amaci iilkemizde bol miktarda bulunan baz1 dogal kaynaklardan ucuz ve
kolay yolla adsorbent elde ederek, ozellikle bazi agir metallerle zehirlenmelerde

etkinliginin incelemektir.

Aktif karbonun karbon igerikli ¢cok cesitli materyallerden tiretimi, karakterizasyonu ve
sulu c¢ozeltiden cesitli organik ve inorganik kokenli kirleticileri uzaklastirma
potansiyellerinin incelendigi ¢ok sayida calismaya literatiirde rastlanmaktadir. Ayrica
aktif karbon(kdmiir) un tedavi amagli kullanimi ile ilgili calismalar da mevcuttur. Bu

calismalara asagida bazi1 6rnekler verilmistir:

Esfandiar et al. (2014) seker kamusi ve aktif karbon ile Mn(ll) gideriminin
karsilastirmali ¢alismasini yapmislardir. Bu ¢alismada islem gérmemis seker kamisi,
HCI ile 6n isleme tabi tutulmus seker kamist ve aktif karbon kullanarak optimum
sartlar1 4,5 pH, 12 mg/l adsorbat konsantrasyonu ve 15 g/l adsorbent dozu olarak

belirlemiglerdir. Bu sartlar altinda maksimum Mn(Il) giderimini seker kamisi ile



%63,46, HCl ile 6n islem gormiis seker kamisi ile %99, aktif karbon ile %96,92 olarak

elde etmislerdir.

Kiruba et al. (2014) siilfiirk asit ile muamele edilmig¢ okaliptus ¢ekirdekleri ile Cu(II)
giderimi c¢alismasinda optimum pH degerini 5 olarak belirlemistir.1g/l adsorbent
dozunda, 20-100 mg/l baslangic konsantrasyonlart1 ve 30-60°C sicaklikta yaptigi

calismalarda konsantrasyon ve sicaklik arttikca giderimin azaldig1 sonucuna varmistir.

Adeogun et al. (2011) musir kogani ile Mn(II) giderimi ¢alismasinda, okzalik asit ile
muamele edilmis misir kocant ve ham misir kogcannin karsilastirmali c¢alismasini
yapmistir. Denemelerde MnCl2’nin - 50-300 mg/l baglangic konsantrasyonunu
kullanmistir. pH 3’te en iyi giderimi elde etmistir. 1g/100 ml biyosorbent dozu ve 25°C
sicaklikta konsantrasyon arttik¢a giderimin azaldigimi biyosorbent kapasitesinin Ham
materyal i¢in 1,09 mg/g’da 5,32 mg/g’a, asit ile muamele edilmis materyal i¢in 1,10

mg/g’dan 5,35 mg/g’a artig1 sonucunu elde etmistir.

Yildiztepe et al. (2010) Dokuz Eyliil Universitesi Ilag ve Zehir Bilgi Merkezi’ne
(IZBM) 2007 yili i¢inde bildirilen ilag ve diger zehirlenme olgularinin etyolojik ve
demografik ozellikleri incelenmis, en Onemli zehirlenme nedenlerinin analjezikler
(%15,5) ve antidepresanlar (%13,5) oldugu ortaya ¢ikmis. 2007 yili boyunca iZBM
tarafindan Onerilen sagaltim yontemleri aktif komiir (%24,5), destek tedavisi (%23,1),
mide lavaj1 (%15,0), antidotlar (%2.2) ve deriyi arindirma yontemleri olarak siralandig:

gorilmiistiir.

Duman et al. (2009) ¢am kozalagindan H3sPOs ve ZnCl> kullanarak kimyasal
aktivasyonla aktif karbon iretmisler ve karakterize ettikten sonra adsorpsiyon
performanslarint  sulu  ¢dzeltiden fenol, metilen mavisi ve Cr(VI)’nin
uzaklastirilmasinda test etmislerdir. 77 K’de N adsorpsiyon izotermlerinden aktif
karbonun en yiiksek BET vyiizey alam1 1823 m?g’la ZnCl; ile (%44 verimle) elde

edildigini rapor etmistir. ZnCl; ile elde edilen aktif karbonun sulu ¢6zeltiden fenol,



metilen mavisi ve Cr(VI) igin adsorpsiyon kapasitelerini de sirasiyla 117,65 mg g2,

370,37 ve 66,87 mg g_l olarak bulduklarini bildirmislerdir.

El-Hendawy (2009) farkli oranlarda musir koc¢ani/KOH kullanarak kimyasal
aktivasyonla 4 farkli aktif karbon elde etmis ve 77 K’de N2 gaz adsorpsiyon
izotermlerinden BET yiizey alanlarin1 757-1603 m?/g arasinda bulmustur. Elde edilen
aktif karbonlarin adsorpsiyon performanslart sulu ¢dzeltiden Pb(II) iyonlarinin
uzaklastirilmasinda test edilmis ve farkli performans gosteren 4 aktif karbonun Pb(II)

kapasitelerinin 206—347 mg/g arasinda oldugu bildirilmistir

Girods et al. (2009) tarafindan baslangi¢c maddesi olarak sunta pargalarindan su buhari
kullanilarak fiziksel aktivasyonla iki asamada aktif karbon elde edilmis ve
karakterizayonundan sonra atik sulardan fenoliin uzaklastirilmasinda kullanilmustir. 11k
asama olan karbonizasyon ve ikinci asama olan aktivasyon islemleri esnasinda
sicakliklar degistirilerek ayni1 baslangic maddesinden 9 farkli aktif karbon iiretilmis ve
her birinin karakterizasyonu gergeklestirilmistir. Karbonizasyon-aktivasyon sicakliklari
300°C ve 800°C secildiginde 1367 m?/g ile en yiiksek BET yiizey alanina ulasildig1 ve
sulu ¢ozeltiden fenol adsorpsiyon kapasitesi 358.7 mg/g olarak bulunmustur. 400 ve
900°C’lerde karbonizasyon ve aktivasyona tabi tutularak elde edilen aktif karbon ise
daha diisiik BET yiizey alanma (1242 m?/g) sahip olmasina ragmen daha yiiksek fenol
adsorpsiyon kapasitesi (934.7 mg/g) elde etmislerdir.

Teker et al. (2009) tarafindan gergeklestirilen ¢alismada piring kabugundan kimyasal
aktivasyonla aktif karbon iiretilmis ve aktif karbonun sulu ¢ozeltiden adsorpsiyon
performansi iki boyar madde (CI asit mavi 40 ve CI bazik mavi 41) {izerinde test
edilmistir. Aktif karbonun adsorpsiyon kapasiteleri sirasiyla 130.87 ve 53.55 mg/g

olarak bulunmustur.

Dosemen (2009), kestane kabugunu ZnCl; ile 1:1 oraninda muamele ederek iirettigi
aktif karbonu siv1 ¢ozeltilerdeki altinin (Au) adsorpsiyonunda kullanmis, bunun i¢in pH

2 olan kral suyundan altinin adsorpsiyonunu incelemistir. 25 ppm ve 1000 ppm



derigimlerinde altin ¢ozeltisi kullanmis ve her iki derisim i¢in uygun adsorpsiyon

stiresini 2 saat olarak tespit etmistir.

Mutlu (2009), deneylerinde Ozgimen (2007)’in ZnCl, ile findikkabugu ve {iiziim
cekirdeginden iirettigi aktif karbonlar1 Pb*?nin adsorplanmasinda kullanmis, kursun
iyonlarinin adsorplanmasinda pH degerinin 6nemli bir parametre oldugunu belirlemis

ve her iki adsorbent i¢in pH 5 degerinin en etkili deger oldugunu tespit etmistir.

Li et al. (2008) tiitiin saplarindan elde ettikleri ucuz adsorbent ile kursun(II) iyonlariin
adsorpsiyonunu gerceklestirdikleri calismalarinda, adsorpsiyon siiresinin, baslangi¢
kursun iyon derisiminin, adsorbent miktarinin, pH degerinin ve sicakligin adsorpsiyon
tizerine etkisini incelemistir. Adsorpsiyon parametreleri incelendiginde kursun
gideriminde pH’in etkili oldugu ve optimum pH degerinin 5 oldugu tespit edilmistir.
Adsorpsiyon siiresinin 120 dk. pH degerinin 5, adsorbent miktarinin 0.8 g, sicakligin
25°C oldugu optimum kosullarda farkli baslangi¢ iyon derigimleri (10, 30 ve 50 mg/l)
ile yapilan ¢alismada maksimum kursun giderimi sirastyla %94.37, %92.10 ve %90.43
olarak bulunmustur. Adsorpsiyona ait Langmuir ve Freundlich izoterm denklemleri

tiiretilmis; ayrica adsorpsiyon siirecinin endotermik oldugu tespit edilmistir.

Chaari et al. (2008) farkli kosullarda kalsine ettikleri Tunus killerinden elde ettikleri
adsorbent ile kursun iyonlarinin adsorpsiyonunu gergeklestirdikleri c¢alismalarinda,
adsorpsiyon siiresinin, baslangi¢ kursun iyon derisiminin, adsorbent miktar1 ve pH
degerinin adsorpsiyona etkisini incelemislerdir. Optimum adsorpsiyon siiresi 20 dk.
olarak belirlenmistir. pH degerinin 1-4.5 oldugu aralikta, % adsorpsiyon pH artis1 ile
artarken 4.5-6 degerleri arasinda yavasca azalmistir. pH 6.5 degerinden sonra Pb*2
iyonlarinin ¢oktiigii belirlenmistir. Sicakligin 25°C’den 40°C’e artmasi ile maksimum

adsorpsiyon kapasitesinin 25 mg/g’dan 25.44 mg/g’a yiikseldigi gdzlenmistir.

Uzun (2008) yaptig1 calismada kavak agaci atiklarindan kimyasal aktivasyon yontemi
ile aktif karbon iiretmis, kimyasal aktivasyon aract olarak NaOH, K>COs ve Na>COz3

kullanmis, emdirme oranlarini (g kimyasal madde/g kavak agaci) 1/1, 2/1 ve 3/1 olarak



uygulamistir. KoCOz ve Na;COzs ile yapilan aktivasyonda karbonizasyon sicakliklar: 800
ve 900°C olarak uygulanirken, NaOH ile yapilan aktivasyonda ise bu sicakliklar 600,
700, 800°C olarak uygulamistir. NaOH kullanilarak iiretilen aktif karbonlarin en yiiksek
yiizey alan1 3/1 emdirme oraninda ve 800°C aktivasyon sicakliginda 973 m?/g olarak
elde edilirken, bu deger KoCO3z ve NaxCOsz i¢cin 3/1 emdirme oraninda ve 900°C
aktivasyon sicakliginda sirasiyla 1596 m?/g ve 1579 m?%/g olarak elde edilmistir.

Aliyev (2008) parasetamol zehirlenmelerinde sigan modeli lizerinde yapilan mide
yikama ve aktif komiir uygulamalarinin birbirlerine {stlinliigiinii ve tedavide
etkinliklerini aragtirmigtir. Sigan modeli iizerinde yiiksek doz parasetamol uygulanmasi
sonucu emilimi engellemek amaciyla 2 saat sonra yapilan mide yikama ve aktif komiir
kullaniminin tedavide etkin olmadig1 ve bu iki yaklagimin birbirlerine iistiinliiklerinin

bulunmadigi kanisina varmistir.

Act et al. (2008) seker pancart melasindan farkli aktivasyon sartlarinda ZnCl; ile 4
farkli aktif karbon iiretmis ve BET ylizey alanlarin1 1368.5-792.2 mg/g arasinda
bulmuslardir. Ayrica mikrogdzenek igerigin bir isareti olan iyot sayilarin1 da 162-221
mg/g arasinda oldugunu bildirmislerdir. Uretilen aktif karbonlarm adsorpsiyon

ozellikleri sulu ¢ozeltide metilen mavisi ile test edilmistir.

Karagoz et al. (2008) aktivasyon ajani olarak farkli oranlarda H>SO4’in kullanildigr bir
caligmada, ayg¢icegi kiispesinden 600°C’de kimyasal aktivasyonla 3 farkli aktif karbon
tiretmisler, karakterizasyonlarindan sonra sulu ¢dzeltiden adsorpsiyon testlerini metilen
mavisi kullanarak gerceklestirmislerdir. Ho.SO4/baslangi¢ maddesi oranlari sirasiyla O,
0,92 ve 1,90 secilerek elde edilen 3 aktif karbonun BET yiizey alanlarinin 8.8, 240.02
ve 114,77 m?/g oldugu ve yiizeylerinin de ¢ok biiyiik oranlarda mikro gdézeneklerden
olustugu belirtilmistir. Metilen mavisi ile yapilan adsorpsiyon ¢aligmalarinda
adsorpsiyon kapasiteleri sirasiyla 10,21 mg/g, 16,43 ve 15,80 mg/g olarak tayin

edilmistir.



Imamoglu and Tekir (2008) findik zurufundan kimyasal aktivasyonla 700°C’de ZnCl,
kullanarak aktif karbon elde etmis, adsorpsiyon performansini sulu ¢ézeltiden Cu(Il) ve
Pb(II) iyonlariin uzaklastirilmasinda test etmislerdir. Elde edilen aktif karbonun BET
yiizey alanmm 1092 m?/g, Cu(II) ve Pb(Il) kapasitesinin de sirasiyla 6.65 ve 13.05 mg/g
oldugunu bildirmislerdir.

Hameed et al. (2007) tarafindan gergeklestirilen Hintkamisi talasindan KOH
aktivasyonu ile (1:1 oraninda) 700°C’de tiretilen aktif karbonla sulu ¢6zeltiden metilen
mavisinin uzaklastirilmasina yonelik bir diger calisma da aktif karbonun kapasitesi
294.14 mg/g olarak tayin edilmistir. Elde edilen aktif karbonun BET yiizey alani,
ortalama gdzenek ¢ap1 ve gdzenek hacmi de sirastyla 1083 m?/g, 2.77 nm ve 0.644

cm?®/g olarak belirlenmistir.

Ekici (2007), kayis1 ¢ekirdeginden aktif karbon {iiretirken aktiflesme maddesi olarak
ZnCl; kullanmis ve elde ettigi aktif karbonun sulu ¢ozeltilerden fosfat ve bakir(Il)’yi
adsorplama kapasitesini incelemistir. Karbonizasyon iglemi i¢in 500, 600,700°C olmak
tizere 3 sicaklik kullanmistir. Yaptigi denemeler sonucu fosfat icin en uygun pH 6,
temas siiresi ise 240 dk optimum adsorbent dozu 6 g/l olarak bulunmustur. Cu(Il) i¢in
en uygun pH 6, temas siiresi ise 120 dk ve optimum adsorbent dozu 5 g/l olarak

bulunmustur.

El-Sikaily et al. (2007) yesil su yosunundan (Ulva lactuca) H2SO4 kullanarak kimyasal
aktivasyonla aktif karbon elde etmisler ve sulu ¢ozeltiden Cr(VI)’nin
uzaklastirilmasinda performansini test etmislerdir. Hem orijinal su yosununun hem de

aktif karbonun Cr(VI) kapasitesinin 10,61 and 112,36 mg/g oldugunu bildirmislerdir.

Altundogan et al. (2007) tarafindan gerceklestirilen c¢alismada seker pancari
kiispesinden H>SOs aktivasyonuyla elde edilen aktif karbon sulu ¢ozeltiden Cr(VI)
tyonlarinin uzaklastirilmasinda test edilmistir. Calismalar sonucu elde edilen aktif
karbonun yiizey alaninin 37,8 m?/g, iyot sayisiin 193 mg/g ve Cr(VI) kapasitesinin de
24,154 mg/g oldugu bildirilmistir.



Ozgimen (2007), findik kabugu, kayis1 cekirdegi, iiziim ¢ekirdegi ve kestane
kabugundan {irettigi aktif karbonlari, farkli pH ve sicaklikta bakir adsorpsiyonunda
kullanmustir, pH degeri yiikseldiginde, adsorpsiyon kapasitesinin arttigi gériilmiis ve bu
etki en fazla kestane kabugundan elde edilen aktif karbonla yapilan deneylerde
gbzlemlenmistir. Adsorpsiyon sicakliginin 298K’den 308K’e yiikseltilmesi elverigli
aktif yiizey yiiklerinde artis meydana getirmis ve tiim aktif karbonlarin adsorpsiyon

kapasitesi artmistir.

Vural (2007), paulownia tomentosa agaci odunundan ZnCl; ile kimyasal aktivasyon
yapilarak aktiflestirilmis karbon iiretmis, karbonizasyon sicakligi olarak 400, 700°C ve
emdirme orani olarak 1:2, 4:1 secilmistir. Sistem degiskenlerinin, gozenek gelisimi
lizerindeki etkilerini arastrmistir. En yiiksek yiizey alanma sahip (2736 m?/g)
aktiflestirilmis karbon, 400°C ve 4:1 emdirme oraninda iiretilmis, elde edilen
aktiflestirilmis karbonu ¢ozeltiden metilen mavisi gideriminde kullanilmislardir.
Adsorpsiyon kinetiginin sézde birinci derece esitligine ve denge izotermlerinin
Langmuir esitligine uydugunu bulmus, yaptiklar1 calismanin Paulownia odununun
ZnCl; ile aktivasyonun Ozellikle mikrogézenekli aktiflestirilmis karbon iiretimi igin

uygun oldugunu ifade etmistir.

Snyder et al. (2007) endokrin bozucular, ilaglar ve kisisel bakim {irlinlerinin
uzaklastirilmasinda, ¢esitli membran ve aktif karbon etkinliginin belirlenmesi
calismasinda, Graniiler aktif karbonlarin tiim hedef kimyasallar1 ¢gikarmada yiiksek etkili

oldugunu bulmuslardir.

Onal et al. (2006) Tungbilek linyitinden KOH kullanarak kimyasal aktivasyonla aktif
karbon {iretmis, karakterizasyonundan sonra sulu c¢ozeltiden malahit yesilini
uzaklagtirma performansini incelemistir. %84.8 oraninda mikrogdzenek iceren aktif
karbonun BET yiizey alanin1 1000 m?/g olarak tayin etmisler ve malahit yesili iizerine

adsorpsiyon performansini da denge, kinetik ve termodinamik agidan incelemislerdir.



Wilson et al. (2006) tarafindan yapilan bir ¢alismada, fistik kabuklarindan su buhari
kullanilarak fiziksel aktivasyonla 6 c¢esit aktif karbon iiretilmis, karakterize edildikten
sonra sulu ¢ozeltiden Cd(II), Cu(Il), Ni(II), Pb(Il) ve Zn(Il) iyonlarin1 adsorpsiyonla
uzaklastirma potansiyelleri incelenmistir. Karbonizasyon ve aktivasyon sartlarinin
degistirilmesiyle elde edilen 6 aktif karbonun yiizey alanlarinin 542-757 m?/g arasinda
degistigi bildirilmistir. Adsorpsiyon kapasitelerinin sirasiyla; Cd(I) i¢in 0,052-0.232
mmol/g, Cu(Il) i¢in 0,200-0,843 mmol/g, Ni(Il) i¢in 0,056—0,324 mmol/g, Pb(II) i¢in
0,229-0,738 mmol/g, Zn(Il) i¢in 0,182-0,479 mmol/g araliginda degistigi tespit
edilmistir. Elde edilen sonuglar ayrica 3 farkli ticari aktif karbonun ayni metaller i¢in

elde edilen kapasite sonuglartyla karsilagtirilmigtir.

Satora et al. (2005) te ¢ayir mantar1 (Amanita muscaria) zehirlenmeleri inceleme ve
olgu sunumu adli makalesinde, Krakow da bir sabah sehir parkindan toplanan
mantarlarin firinda kurutulduktan sonra ayni giin aksam partide misafirlere ikram
edilmesiyle zehirlenen 18-21 yas arasi insanlarin zehirlenme belirtilerinden bahsettigi
yazisinda hastalarin  tedavisinde aktif komiir ve nifuroxazide kullanimina

basvuruldugunu bildirmistir.

Banat et al. (2004) tarafindan hurma ¢ekirdeginden fiziksel adsorpsiyonla aktif karbon
uretilmisve performansi da sulu ¢ozeltiden fenol adsorpsiyonu ile test edilmistir.
700°C’de karbonize edilen hurma g¢ekirdekleri 900°C’de COz2 ile aktivasyon iglemine
tabi tutulmustur. Elde edilen aktif karbonun fenol kapasitesi de 46.076 mg/g olarak

belirlenmistir.

Krenzelok (2002)’1n yaptig literatiir taramasinda ne mide yikama ne de kusmanin
zehirlenmis hastalarin nihai sonucunu degistirmedigi kararina varmis ve ¢ogu zehir
merkezinin bu iki yontemi kullanmaktan vazgectigini ifade etmistir. Aktif kdmiiriin
kullanimi sorgulanmis, zehrin mideye indirilmesinden 30-60 dakika sonra aktif
komiiriin etkinliginin azaldig1 gozlenmis. Komiiriin hastanin sonucunu degistirdigini

gosteren bir ¢alismaya ulagilamadigini bildirmistir.



Aji (2001) zehirlenme tedavisi i¢in baslangi¢ adimmin toksik madde emiliminin
engellenmesi oldugunu belirtmis. Bu nedenle agiz yoluyla zehir bulastigi durumlarda
gastrointestinal dekontaminasyon yoOntemlerine basvurulmasi gerektigini bildirmistir.
Bu yontemlerden birinin aktif komiir oldugunu ve Aktif komiiriin Siyanid, alkol, asit,
alkali, metal, alifatik hidrokarbon, DDT zehirlenmeleri disinda tiim zehirlenmelerde

kullanildigin1 ifade etmistir.

Kannan and Sundaram (2001) tarafindan Hintkamis1 tozu, Hindistan cevizi kabugu,
fistik kabugu, piring kabugu ve kamistan su buhar1 kullanarak fiziksel aktivasyonla 5
farkli aktif karbon elde edilmis ve sulu ¢ozeltiden metilen mavisi (MM) adsorpsiyonu
icin adsorbent olarak kullanilabilirliklerini test etmislerdir. Yukaridaki baslangig
maddelerinden elde edilen aktif karbonlarin MM adsorpsiyon kapasitelerini sirasiyla
143,2, 277,9, 164,9, 343,5 ve 472,1 mg/g olarak tayin etmis ve sonuglari da ticari aktif

karbonla elde edilen sonugla karsilagtirmiglardir.

Basak vd (1997) Aktif komiir’iin mide ve bagirsakta bulunan maddeleri baglamak
amactyla kullanildigini, 1 gr. 1000 m? baglama yiizeyine sahip oldugunu ifade
etmislerdir. Ozellikle arsenik, atropin, barbitiirat, beta-blokerler, digital, fenotiazin,
furosemid, glibenklamid, indometazin, klorpromazin, kokain, morfin, striknin ve
teofilin zehirlenmelerinde yiiksek, ancak demir siilfat, etanol, etilen glikol, gii¢lii asit ve
alkali maddeler, kursun, lityum, metanol ve siyanid zehirlenmelerinde ise zayif
derecede absorban oldugunu bildirmislerdir. Aktif komiir uygulamasi ile ilk 5 dk. da

%80, 30 dk. da ise %59 oraninda emilimin azaltilabildigi sonucuna varmislardir.
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2. KURAMSAL TEMELLER

2.1. Zehirlenmeler

Toksikoloji yani zehir bilimi, yasayan organizmalar {izerine kimyasallarin istenmeyen
etkisini inceleyen bilim dalidir. XV. yiizyillda Ronesans devri bilginlerinden Paracelsus
(1493-1541) “ Her madde zehirdir, zehir olmayan higbir sey yoktur. Ancak zehirle ilact
ayran onun dozudur.” diyerek zehir biliminin temelini olusturmustur (Daglioglu ve
Hilal 2014).

Zehirlenme, bir seferde alinan zehirle meydana gelebildigi gibi (akut), kiigiik dozlarin
iist liste alinmasiyla da meydana gelebilir (kronik). Kronik zehirlenmeler zehirli

maddenin alimi1 kesilerek onlenebilir. Akut zehirlenmelerde ise acil miidahale gerekir.

Akut zehirlenmeler genellikle agiz yoluyla meydana gelir. Akut zehirlenme durumunda

hastanin derhal hastaneye sevki gereklidir.

Zehirlenme ¢esitli sebeplerle olabilir. Bunlardan bazilart;

Iaglar; Analjezikler (aspirin, parasetamol v.b.), Narkotik analjezikler (morfin, kodein
v.b.), Antidepresanlar (amitriptilin, sertralin v.b.), Benzodiazepinler (diazepam,

temazepam v.b.), Narkotik maddeler, depresanlar, halusinojenler ve uyaricilar.

Ucucular; Alkoller(Metil alkol, etil alkol, etilen glikol), Solventler(Toluen, aseton,
klorlu hidrokarbonlar v.b.), Gazlar; (Biitan, propan, karbonmonoksid, hidrojen siyaniir
v.b.)

Pestisidler; insektisitler (malation, DDT, temik v.b.), Herbisitler (paraquat, diquat v.b.),

Rodentisitler (warfarin, racumin v.b.)
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Metaller; agir metaller, kursun, civa, krom, potasyum v.b.

Toksik Anyonlar; Nitratlar, nitritler, florid, kloratlar

Dogal Zehirler; Bitkiler (zehirli mantarlar, aflatoksinler, mikotoksinler) ve hayvanlar

(yilan, bocek, akrep, balik)

Ayrica; Korozif alkil ve asitler, hidrokarbonlar, endiistriyel kimyasallar olarak
verilebilir (Daglioglu ve Hilal 2014).

2.1.1. Besin zehirlenmeleri

Bozulmus veya tarihi ge¢mis gidalarin tiiketilmesi, uygun olmayan arac¢ gereglerde
saklanmasiyla besine metal bulagsmasi, ¢esitli kaynaklardan bulagan veya belli bir
amagla disaridan eklenen bazi kimyasal maddelerin gereginden fazla miktarda besine
eklenmesi gibi pek ¢ok nedenle besin zehirlenmesi siklikla meydana gelen bir

durumdur.

Besin zehirlenmelerine neden olan etmenler arasinda kimyasal maddeler, dogal besin
toksinleri, metaller, tarim ilaglar1 ve deterjanlar, plastikler, parazitler ve
mikroorganizmalar (bakteri, kiif, maya) sayilabilir. Besin kaynakli pek ¢ok hastaligin
baslica sorumlusu bakterilerdir (Bilici vd 2008)

2.1.2. Tarimsal ila¢ zehirlenmeleri

Pestisid; zirai miicadele uygulamalarinda kullanilan her tiirlii kimyasal maddeyi ifade
eden tarim ilaglanidir. Pestisidler ekili alanlar1 ve insan saghigini etkileyebilecek
bocekleri, kemiricileri ve zararli bitkileri yok etmenin yami sira yararli bitkiler ve
bdcekler, hayvanlar ve insanlar da dahil olmak iizere tiim diger canlilar1 da zehirleyerek

oldurebilirler.
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Pestisidler kullanildiklar1 bolgeden ¢ok uzaklara ulasarak topragi, suyu ve havayi
kirletebilirler. Dort kisima ayrilirlar;

» Insektisidler bocekleri dldiirmek icin kullanilirlar.
* Herbisidler zararh otlar1 ve istenmeyen bitkileri yok etmek i¢in kullanilirlar.
* Fungisidler bitki mantarlarini kontrol altina almak i¢in kullanilirlar.

* Rodentisidler fare ve benzeri kemirici hayvanlari 6ldiirmek i¢in kullanilirlar.

Tarim ilaglari, uygulandiklart meyve ve sebzelerin bu ilaglardan arindirilmadan
yenilmesi sonucu zehirlenmelere yol acar ki, bu tip zehirlenmeler besin zehirlenmeleri

baslig1 altinda incelenmektedir.

flaglama yapan kisinin tedbirsiz davranmasi ve ilaglarin cocuklarin ulasabilecegi
yerlerde saklanmas1 sonucunda da zehirlenmeler goriiliir. Tarim ilaglarinin giderek daha

biiyilik oranda kullanilmasi bu alandaki zehirlenme oranini da artirmaktadir.

Tarim ilaglarinin zehirlenmeye sebep olan etkin maddelerinden bazilari; Organik
Fosfor, Karbamat, Klorlu hidrokarbon, Coumatetralyl, Cinko fosfiir, Amin Tiirevi,

Abamectin, Triazol tiirevi, Auxin tlirevi kimyasallardir.

2.1.3. Metal zehirlenmesi

Metalleri diger toksik maddelerden ayiran en 6nemli 6zellikleri, insanlar tarafindan ne
olusturulabilir ne de yok edilebilir olmalaridir. Periyodik tablodaki 105 elementin
yaklagik 80’ini metaller olusturur. Birgok metal, insan ve hayvanlar igin gereklidir.
Gerekli olanlar, eksikliklerinde oldugu gibi fazla miktarlarda alindiklarinda da viicut
dengesini bozarak toksik etki olusturabilirler. Insan viicudu icin gerekli olan ve olmayan
metaller, basta besinler olmak tizere diger bazi yollarla (su, hava gibi) alinmaktadir
(Atalay and Gode 2007). Yogunlugu 5 g/ml den yiiksek olan metaller agir metal olarak

adlandirilirlar.
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2.1.3.a. Kursun

Kursun yogunlugu 11,35 g/ml olan 82 atom numarast ve 207.19 atom kiitlesine sahip
mavi-giimiis rengi karisimi bir elementtir. Erime noktas1 327,5°C ve kaynama noktasi

1740°C dir.

Kursunun ana kullanim alani akii imalati iken yer alti haberlesme kablolarinin
kaplanmasinda korozyonu oOnleyen kursun oksit boyalar kullanilmasi diger kullanim
alanidir. Ayrica radyasyonu en az geciren metal olmasi nedeniyle X isinlarindan

korunmada kullanilmaktadir.

Kursun zehirlenmesi: Kursun toprakta dogal olarak bulunan ve viicutta higbir
fonksiyonu olmayan ancak biriken toksik bir elementtir. Baglica bulagma yollar1 kursun
bulagsmis i¢me sulari, bitkisel ve hayvansal gidalar, kursun kaplanmis kaplar, su

borulari, kozmetikler, insektisitler, boyalar, sigara ve benzindir.

Kursun zehirlenmesi Sistemik bir hastalik tablosudur ve kanda 100 pug/ml ve daha
yiiksek degerlerde bulunmasi kursun zehirlenmesi olarak kabul edilir. Sindirim
sisteminde sebep oldugu belirtiler kiint karn agrilari, karinda huzursuzluk hissi, agizda
metalik tat, istahsizlik, kabizlik seklinde gelisir. Ayrica burton ¢izgisi olarak
adlandirilan dis etlerinde kursun siilfiir cokmesine bagh rahatsizliklar gelisebilir. Bazen
barsak diiz kaslarinin kasilmasi sonucu ¢ok siddetli karin agrilart da (kursun koligi)
olabilir. Sinir sistemi ile ilgili olarakbeyin omurilik sivisina gegerek beyin 6demine yol
acar. Kan yapici sistemle ilgili tipik belirtisi anemidir ve Kursun ensefalopatisi olarak
adlandirilir. Bas agris1, bulanti, kusma, ileri derecede oldugunda suur bulanikligi, koma
ve Olime kadar ilerleyebilir. Bobreklerde tiibiiler reabsorbsiyon mekanizmasini
bozararak Fanconi triadi olarak bilinen idrarda glikoz, aminoasitler ve fazla miktarda
fosfat ¢cikmasina sebep olur (Baskan 2010).
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2.1.3.b. Bakir

Bakir yogunlugu 8,96 g/ml olan 29 atom numarasi ve 63,55 atom kiitlesine sahip
kirmizimsi, parlak, doviilebilir ve ¢ekilebilir bir metaldir, Erime noktas1 1083,4°C ve

kaynama noktas1 2567°C dir.

Bakir, Diinya'nin hemen hemen tiim bolgelerinde bulunmasi nedeniyle genis dlgiide
tiretiminin yapilabilmesi, elektrigi diger biitiin metaller icinde giimiisten sonra en iyi
ileten metal olmasi, endiistriyel 6nemi yiiksek olan piring, bronz gibi alagimlar yapmasi
nedeniyle 6nemli bir metaldir (Anonim 2014). Metal paralarin elektrik tellerinin ve su
borularinin yapiminda kullanilmaktadir. Bakir ayrica tarimda fungusit olarak, goller ve

depolarda alglerin gelismesini 6nlemek amaciyla kullanilmaktadir.

Bakir Zehirlenmesi: Bakir dogada cevher olarak genellikle diger elementlerle birlikte
bulunur. Bakirin saglik agisindan risk tagimasinin nedenleri arasinda su tesisatlarinda
cesitli amaclarla kullanilmasi, mutfak gereci olarak kullanilmasi ve tarim ilaclarinda
kullanilmast gibi nedenlerle dolayli yollardan bakirli bilesiklerin viicuda alinmasi,

sayilabilir (Baskan 2010).

Organizmalarin biiyiik bir boliimii i¢in bakir gerekli bir elementtir. Protein sentezi ve
enrji Uretiminin yani sira dokularin yenilenmesinde ve kemik yapisinin giiclenmesinde
gorev yapan enzimler i¢in gereklidir. Ayrica alyuvarlarin olusumuna da katkida
bulunur. Hayvan ve insanda ozellikle karacigerde depolanir (1,5 gr kadar). Besinlerle
yeterli bakir alinmadiginda kansizlik, egzama gibi hastaliklar goriilebilir. Bakir(+2)
iyonu mide bagirsak kanalindan 6zel bir mekanizma ile emilir. Bununla birlikte emilim
icin gerekli denetim mekanizmalarini igermeyen canlilarda toksik diizeye hizla ulagilir.
Fazla miktarda bakir tuzlarinin, 6zellikle bakir siilfatin agiz yoluyla alinmasi 6liime yol
acabilir. Bakir zehirlenmesinde, kusma, hematemiz, melana, koma ve sarilik gibi

belirtiler goriliir (Baskan 2010).
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2.1.3.c. Mangan

Mangan yogunlugu 7,43 g/ml olan 25 atom numarasi ve 54,94 atom kiitlesine sahip
grimsi metal renkli c¢eligin dayanimini artiran bir alasim elementidir. Erime noktasi

1246°C ve kaynama noktasi 2061°C dir.

Manganin en 6énemli kullanim alant demir ¢elik tiretimidir. Mangan, karbondan sonra
demirin en 6nemli alasim 6gesidir. Normal demir ve gelige kiigiik oranlarda mangan
katilmasiyla ¢ekme direnci arttirilir. Bu nedenle agir yiiklerin taginmasinda, tarama

gemilerinde, paletli traktorlerde kullanilir.

Mangan Zehirlenmesi: Mangan elementi, kemik olusumu ve bakimi, beyin
fonksiyonlarinin normal calismasi, bazi enzimlerin iiretimi ve bag dokular i¢in ¢ok
gereklidir. Protein ve genetik malzemelerin sentezine katkida bulunur ve besinlerden
enerji liretmeye yardimct olur. Ayni zamanda antioksidan gorevi goriir ve normal kan
pthtilasmasina yardimci olur. Manganez, glikoz metabolizmasinin anahtar enziminde
onemli bir yardimci faktordiir. Azligi diyabete ve sik sik pankreas sorunlu erken
dogumlara sebep olabilmektedir. Diyabetliler normal kisilerin yaklasik yaris1 kadar
mangana sahiptirler. Ayrica mangan eksikligi eklem agrilarina, kanda sekerin
yiikselmesine, kemik problemlerine ve hafiza zayiflamasina da neden olabilmektedir

(Seven 2010).

Biitlin dokulara yayilmis Mangan 12-20 mg dir. Giinliik gereksinim 3-8 mg’dir.Fazlasi
zehirlenmelere neden olur. Kronik mangan zehirlenmesi agir maden isgilerinde, ilag
sektorlinde, seramik-cam sanayinde calisanlarda goriilebilir ve parkinson benzeri

norolojik ve sizofreni gibi psikiyatrik semptomlar goriilmektedir (Seven 2010).
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2.1.3.d. Nikel

Nikel yogunlugu 8,9 g/ml olan 28 atom numarasi ve 58,69 atom kiitlesine sahip
Gilimiisiimsii beyaz renkte sert bir metaldir. Erime noktas1 1455°C ve kaynama noktasi

2913°C dir.

Nikel, havaya karsi gosterdigi oksitlenme direnci sayesinde; bozuk para iiretiminde,
kimyasal ara¢ ve gereglerin iiretiminde ve Alman Giimiisii gibi bir¢cok alasimin
tiretiminde kullanilir. Nikel bilesikleri pratik olarak suda ¢6ziinmez. Kloriir, siilfat ve
nitrat tuzlarn suda ¢oziinebilir. Nikel biyolojik sistemlerde adenozintrifosfat, aminoasit,

peptid, protein ve deoksiriboniikleik asit ile kompleks olusturur (Baskan 2010).

Nikel Zehirlenmesi: Nikel, aydinlatma geregleri, elektrik diigmeleri, seramik, kakao,
yemek pisirme kaplari, kozmetik iirlinler, metal paralar, dis malzemeleri, hidrojene
yaglar, endiistriyel alanlarin yakininda iiretilmis gida iirlinleri, endiistriyel atiklar, siis
esyalar1, metal rafinerileri, nikel-kadmiyum piller, ortodonti malzemeleri, musluk suyu
ve sigara dumani gibi pek ¢ok sebeple viicuda almir. ilk énce kan dolasimma geger.
Daha sonra idrarda, akcigerde, bobrekte bir kismi da sagta birikir (Baris ve Atabey
2009; Bagkan 2010).

Nikel agiz yoluyla yiiksek miktarlarda alindiktan sonra mide bulantis1 ve kusmaya
neden olabilir. Istahsizlik, mavi renkli dudaklar, kanser, temas dermatiti, diyare, ates,
bas agrisi, bas donmesi, uyku problemleri, hizli kalp atisi, nefes darligi diger
belirtileridir. En biiylik risk metal isleme fabrikalar1 civarinda oturanlar i¢in soz

konusudur (Aras 2010; Baskan 2010).

2.2. Adsorpsiyon

Adsorpsiyon, taneciklerin bir yilizeye tutumasi olayidir. Adsorpsiyon olaymin
gerceklesmesi adsorplanacak bir madde (adsorbat) ve onun yiizeyine tutunacagi bir

katiya (adsorban yada adsorbent) ihtiya¢ vardir. Adsorpsiyon isleminde, klasik aritma
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ile antilmasi giic olan ve zehirlilik, renk, koku kirliligi yaratan kimyasal maddeler
adsorbent yiizeyine tutunmasi incelenir. Yiizeyde meydana gelen tutunma olayi fiziksel

ve kimyasal adsorpsiyon olmak iizere ikiye ayrilir.

2.2.1. Fiziksel adsorpsiyon

Fiziksel adsorpsiyonda zayif kuvvetler olan Van der Waals kuvvetleri etkilidir.
Adsorbat ve adsorbent molekiilleri arasinda elektron aligverisi veya ortaklagmasi s6z
konusu degildir. Fiziksel adsorpsiyonun olusabilmesi icin diisiik sicaklik araligi
yeterlidir. Fiziksel adsorpsiyon tersinirdir. Adsorplanan molekiillerin adsorbent
yiizeyinden ayrilmasi yani desorpsiyonu s6z konusudur. Fiziksel adsorpsiyonda
adsorbat molekiilleri adsorbent yiizeyinde belirli yerlerde sabit degildir, yiizeyin tamami
lizerinde hareket edebilir. Bu sekilde kati haldeki adsorbentlerin ylizey alanlarinin
dlgiilmesi miimkiin olmaktadir. Fiziksel adsorpsiyonda enerji ihtiyaci azdir. Ilave bir
aktivasyon enerjisi gerekmez. Fiziksel adsorpsiyon ¢ok tabakali (multilayer) olabilir
(Metcalf and Eddy 1972; Smith 1981; Sarikaya 1993; Atkins 2001; Ekmekyapar 2009;
Gilindogdu 2010; Koger 2013).

2.2.2. Kimyasal adsorpsiyon

Kimyasal adsorpsiyonda, adsorbat ve adsorbent molekiilleri arasinda karsilikli elektron
alig verisi ya da ortaklagsmasi ile kimyasal baglar olugsmaktadir. Bu baglar fiziksel
adsorpsiyondaki baglardan daha kuvvetlidir. Kimyasal adsorpsiyon genellikle yiiksek
sicaklik aralifinda olusur ve kimyasal sartlar degismedikce tersinmezdir. Kimyasal
adsorpsiyonda, adsorbat molekiilleri kat1 yiizeyinde reaksiyona girdikleri noktalarda
kalarak kimyasal bag olustururlar. Kimyasal adsorpsiyon entalpisi, fiziksel adsorpsiyon
entalpisinden ¢ok daha biiyiiktiir. Kimyasal adsorpsiyon, tek tabaka (monolayer) ile
sinirhdir. Tk tabakay: takip eden tabakalardaki tutulmalar, ancak fiziksel adsorpsiyon

yolu ile olusabilir. Kimyasal adsorpsiyonun meydana gelmesi i¢in ilave bir aktivasyon
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enerjisi gerekir (Metcalf and Eddy 1972; Smith 1981; Sarikaya 1993; Atkins 2001;
Ekmekyapar 2009; Giindogdu 2010; Koger 2013)

Adsorbat-adsorbent sisteminde gergeklesen adsorpsiyonun tiirii yiizeyin reaktivitesine,
adsorbatin ve adsorbentin dogasina ve sicakliga baghdir. Fiziksel ve kimyasal
adsorpsiyon tiirii arasindaki en yaygin fark adsorpsiyon entalpisinin biiyiikliigiidiir.
Fiziksel adsorpsiyonda entalpi degeri 10-20 kJ/mol’lin {izerine ¢ikmazken kimyasal
adsorpsiyonda bu deger genellikle 40-400 kJ/mol araligindadir. Prosesin fiziksel ya da
kimyasal olduguna acik sekilde karar verilemedigi durumlarda sorpsiyon teriminin

kullanilmasi tercih edilir (Bansal and Goyal 2005; A¢ikyidiz 2011).

2.2.3. Adsorpsiyona etki eden faktorler

2.2.3.a. Adsorbat ozellikleri

Coziniirlik adsorbatin kimyasal yapisiyla dogrudan baglantili ve adsorpsiyon sistemi
icin olduk¢a onemli bir parametredir. Adsorplanacak molekiillerin ¢oziintirliigl yiiksek
oldugunda, molekiillerin ¢dzelti ortaminda kalmak isteyip adsorbent yiizeyine daha az
ilgi duyacagi kabul edilmektedir. Yani suda ¢ézlinemeyen bir madde, suda ¢dziinebilen
diger bir maddeye gore daha fazla adsorbe olacaktir (Weber 1972; Mutlu 2009; Sencan
2011).

Adsorbat molekiillerinin  biiyiikliigii adsorbata ait 06zelliklerden bir digeridir.
Adsorbentin gozenek biiylikliigline uygun biiyiikliikte olan molekiil daha iyi adsorbe
olur (Weber 1972; Mutlu 2009; Sencan 2011).

2.2.3.b. Adsorbent ozellikleri

Adsorbatta oldugu gibi adsorbentin hem kimyasal 6zellikleri hem de fiziksel 6zellikleri

adsorpsiyonu dogrudan etkileyen parametrelerdir. Adsorbentin fiziksel 6zelliklerinden
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yiizey alani, gozenek yapist ve tanecik boyutu adsorpsiyon siirecini 6nemli Olgiide

etkiler.

Adsorblama yiizeyde ve adsorbentin kanallar1 arasinda gergeklestigi i¢cin maksimum
adsorblama miktari, ylizey alani ile dogru orantilidir. Daha genis yiizey alanina sahip bir
adsorbent, adsorpsiyon igin uygun kosullar saglandiginda daha fazla molekiilii
yiizeyinde tutacak dolayisiyla adsorpsiyon kapasitesi artacaktir. Adsorbentin tanecik
boyutu adsorblama hizini etkiler. Adsorblama isleminde kullanilan adsorbentin boyutu

kiigiildiikge, yiizey alani da artacaktir ve dolayisi ile adsorblama miktar1 artacaktir.

Adsorbentin kimyasal 6zelliklerine gelince yapisindaki fonksiyonel gruplarin tiirii ve
dagilim1 adsorbat1 yilizeye ¢eken kuvvetlerin etkisini belirlemektedir. Ayrica adsorbentin

asidik bazik ya da nétr olmasi da adsorpsiyon i¢in 6nemlidir.

2.2.3.c. Adsorpsiyon ortaminin 6zellikleri

Adsorpsiyonda ¢ozeltinin  pH’s1  adsorbatin  ¢6zeltide hangi formda olacagin
belirlemektedir. Adsorbentin yiizey yliklerine bagli olarak hidrojen ve hidroksil iyonlar1
kuvvetli bir sekilde adsorplanabilmekte ve bu durum c¢ozeltideki diger iyonlarin
adsorplanmasin1 engelleyebilmektedir. pH asidik degerde iken adsorbent yiizeyine
negatif yiiklii iyonlarin adsorplanmasi kolaylasirken pH’ nin bazik degerlerinde pozitif
yiiklii iyonlarin adsorplanmasi kolaylagsmaktadir. Genel olarak pH degeri ytikseldiginde
metal iyonlarmin adsorplanmasi artmaktadir. Ciinkii ¢ozeltide bulunan hidronyum ve
pozitif yiikli metal iyonlar1 arasindaki yaris azalmakta ve dolayisiyla adsorpsiyon
artmaktadir. pH’nin etkisi, adsorbentin cinsine, ¢ozeltideki davranisina ve adsorbat
iyonlarin cinsine gore degismektedir (Tchobanoglous and Burton, 1991; Sencan 2011,
Arac 2014).

Sicakligin etkisi adsorpsiyonun endotermik ya da ekzotermik olmasina bagli olarak
degismektedir. Endotermik adsorpsiyonda sicaklik arttikca adsorbentin belirli bir

molekiilii adsorplama kapasitesi artarken, ekzotermik adsorpsiyonda sicaklik arttikga
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adsorpsiyon kapasitesi azalmaktadir (Atkins 2001; Sahin 2006; Giindogdu 2010; Sencan
2011).

2.2.4. Adsorbent secimi

Adsorpsiyon isleminde gozenekli her katt maddenin adsorbent olarak kullanilabilecegi
diisiiniilmekle birlikte endiistriyel uygulamalarda bir adsorbentin kullanilabilmesi igin

genel olarak asagidaki sartlar saglamasi gerekmektedir.

e FEkonomik olmall,

e Bol miktarlarda bulunabilmeli,

o Kolay ve ucuz yontemlerle elde edilebilmelli,

o Gerekirse rejenere edilerek tekrar tekrar kullanilabilmeli,

e Adsorpsiyon ortamlarinda kararli yapida olup, ortam ¢oziiciisii ile kimyasal
tepkimeye girmemeli,

e Adsorpsiyonu istenilen sivi ve gazlara kars1 adsorpsiyon kapasitesinin yiiksek olmali,

e Ortamdan uzaklastirilmak istenen ya da geri kazanimi istenen molekiillere karsi

yiiksek segicilikte olmalidir. (Aygiin 2002; Kiiciikgiil 2004; Arag 2014)

2.2.5. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon, ¢ozeltide kalan adsorbat konsantrasyonu ile adsorbent ylizeyinde tutunan
adsorbat konsantrasyonu dinamik dengeye ulasincaya kadar siirmektedir. Adsorpsiyon
izotermleri, adsorbentlerle adsorbatlar arasindaki bu iligkiyi tanimlamaktadir. Adsorbat
ve adsorbent miktarinin yani sira sicaklik ta sabit tutularak gergeklestirilen ¢ozeltiden
adsorpsiyon, yalnizca konsantrasyona baglidir. Adsorplanan madde miktarinin
konsantrasyonla degisimini veren ¢izgilere adsorpsiyon izotermleri denir. Adsorpsiyon
mekanizmasini agiklamak icin, adsorbat ve adsorbent maddelerin 6zelliklerine baglh
olarak izoterm modellerinden bir veya daha fazlasi adsorpsiyon siireci ig¢in uygun
olabilmektedir. Bu nedenle; en uygun izoterm modelini belirlemek i¢in deneysel olarak

elde edilen veriler farkli izoterm modellerine uygulanmaktadir.
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Langmuir izotermi; oldukca ideallestirilmis adsorpsiyon tiplerine karsilik gelmektedir.
Bu modele gore adsorbentin tiim yiizeyi aynm 6zellik gosterir. Yani adsorbentin yiizeyi
homojen yapida olup yiizey tizerindeki aktif merkezlerin adsorbata ilgisi aynidir. Her bir
aktif merkeze bir tek molekiil ayn1 adsorpsiyon mekanizmasi ile yerlesmekte ve bu
molekiiller birbirleri ile etkilesmemektedir (Weber 1972; Yener ve Aksu 1999; Arag
2014).

Langmuir adsorpsiyon izoterminin genel denklemi;

— mece
1+bC,

de (2.1)

seklinde verilebilir (Rao et al. 2009).

Burada;

gJe = Denge durumunda birim adsorbent agirligi basina adsorplanan madde miktari
(mg/g)

Ce = Denge durumunda adsorplanmadan ¢ozeltide kalan ¢éziinen derisimi (mg/1)

b = Adsorpsiyonun enerjisi ile ilgili sabit

Qm = Adsorbent yiizeyinde tam tek tabaka olusturmak icin gerekli adsorbat miktari
(mg/g)

Langmuir izotermi dogrusal hale getirilirse;

seklini alir. Cizilen grafikten Qm Ve b sabitleri hesaplanabilir (Dénmez 2006; Rao et al.
2009).
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Langmuir izotermi i¢in ayirma faktorii ya da denge parametresi olarak adlandirilan ‘R’

terimi izotermin uygun olup olmadig1 hakkinda bilgi verir.

R, = 2.
L 1+b%( 3)

Buradaki Co (mg/1) sulu ¢6zeltide adsorbatin baslangi¢ konsantrasyonunu temsil eder. b
(I/mg) ise Langmuir sabitidir. R parametresi segilen adsorbent-adsorbat ikilisi i¢in
adsorpsiyonun uygunlugu hakkinda 6énemli isaretler verir. R degeri i¢in muhtemel dort

olasilik s6z konusudur

0 < RL <1 durumunda adsorpsiyon uygundur.
RL > 1 durumunda adsorpsiyon uygun degildir.
RL =1 durumu adsorpsiyonun dogrusalligina isaret eder.

RL = 0 durumunda ise adsorpsiyon tersinmezdir (Gilindogdu 2010).

Freundlich izotermi; genellikle sivi fazdan adsorpsiyon i¢in kullanilmaktadir.
Adsorpsiyon olaymin fiziksel olarak gergeklestigi kabulii yapilmaktadir. Bu izoterme
uygunluk adsorbent yilizeyinin heterojen oldugunu gostermektedir. Daha ¢ok deneysel

gbzlemler sonucu ortaya ¢ikmistir (Weber 1972; Yener ve Aksu 1999; Arag 2014).

Freundlich izoterminin genel denklemi;

= KC/ (2.4
Qe fle ( . )
seklinde verilen denklem ile ifade edilmektedir.

Burada;
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gJe = Denge durumunda birim adsorbent agirligi basina adsorplanan madde miktari
(mg/g)

Ce = Denge durumunda adsorplanmadan ¢6zeltide kalan ¢6ziinen derisimi (mg/1)

Kf = Adsorpsiyon kapasitesi (I/mg)

n= Adsorpsiyon yogunlugu hakkinda bilgi veren Freundlich sabitleridir

1/n degeri, heterojenite faktoriidiir ve 0—1 aralifinda degerler alir. Yiizey ne kadar
heterojense 1/n degeri o kadar sifira yakin olur (Giindogdu 2010; Ara¢ 2014) . Ayrica n

degerinin 1 ile 10 arasindaki degerleri adsorpsiyonun uygunlugu hakkinda bilgi verir

(Rao et al. 2009).

Logaritmasi alinarak dogru denklemi haline getirilen esitlik;
1
Inqe = InK¢ + HlnCe (2.5)

seklinde ifade edilir. Esitlik uygun sekilde grafige gecirildiginde Kr ve 1/n sabitleri
bulunur (Rao et al. 2009).

Temkin Izotermi; adsorbent yiizeyinin pek cok par¢adan olustugu ve her bir parcasinin
farkli adsorpsiyon enerjisine sahip oldugu kabul edilir. Adsorbentin yiizey aktif
merkezleri ile adsorpsiyon enerjisi arasinda ters orant1 vardir. Aktif merkezler doldukga

adsorpsiyon enerjisi dogrusal olarak azalir.
Temkin izoterminin genel denklemi;

RT
4 = 5 In(KsCo) (26)

q. = BIn(KtC,) (2.7)
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RT
B=— (2.8)

esitliginden hesaplanir.

Burada;

gJe = Denge durumunda birim adsorbent agirligi basina adsorplanan madde miktari
(mg/g)

Ce = Denge durumunda adsorplanmadan ¢ozeltide kalan ¢6ziinen derisimi (mg/1)

b = Adsorpsiyonun 1s1s1 ile ilgili bilgi veren ilgili Temkin sabiti

R= ideal gaz sabiti (8,314J/mol K)

T= Ortam sicakligi (K)

Kt= Temkin izoterm sabiti (I/g) dir.

Denklem lineerlestirildiginde;

ge = BInKt + BInC, (2.9)

Ifadesi elde edilir. ge-InCe’ye karsi grafige gegirildiginde K ve B sabitleri elde edilir.
(Erenturk and Malkog 2007; Rao et al. 2009; Arag 2014)

2.2.6. Adsorpsiyon Kinetigi

Cozelti icinde bulunan adsorbatin adsorbent yiizeyine adsorplanmasi 4 basamakta

gerceklesebilir.

1. Cozeltide bulunan adsorbat molekiilleri, adsorbenti c¢evreleyen bir film tabakasina
difiize olur. Ancak genellikle adsorpsiyon diizeneginde karistirma mevcut oldugundan

bu basamak ihmal edilebilir.

2. Film tabakasina gelen adsorbat, adsorbentin gdzeneklerine difiize olur.
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3. Tanecik i¢i difiizon gergeklesir

4. Adsorbat, adsorbent yiizeyinde tutunur. Bu basamak oOlgiilemeyecek kadar hizli

oldugundan genellikle ihmal edilir.

Adsorpsiyon siirecinde 2. basamagin ilk birka¢ dakikada gergeklestigi kabul edilir. Bu
durumda adsorpsiyon hizin1 en fazla etkileyen basamagmn 3. basamak oldugu

sOylenebilir (Abak 2008; Seydioglu 2009; Samdan 2013).

Adsorpsiyon Kinetigini agiklamak igin literaturde sik¢a kullanilan ve segilen ve

modeller asagida verildigi gibidir;
Lagergren Ampirik Kinetik Modeli (Yalanci Birinci Derece);

1898 yilinda Lagergren tarafindan gelistirilen ve kati-sivi sistemleri i¢in adsorbent
kapasitesinin zamanla degisimini veren yalanci birinci derece kinetik model asagidaki

esitlikle ifade edilebilmektedir.

dq¢

at = k;(qe — q¢) (2.10)

Bu esitlikte, k1: Lagergren kinetik model hiz sabiti (I/dak)

ge: Dengede adsorplanan adsorbatt miktari veya adsorpsiyon kapasitesi (mg/g)

gt: t aninda adsorplanan adsorbat miktar1 (mg/g)

Esitlik sinir tabaka sartlarinda (t = 0’dan t = t’ye ve q¢ = 0’dan gt = ge’ye) integre edilirse
(2.11) esitligi elde edilir:

k
log(qe — q¢) = log(qe) — mﬁt (2.11)
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Bu esitlikte t’ye karsi 1og(Qe-qt) grafige gecirildiginde lineer dogrunun egimi ki degerini
vermektedir (Arag 2014).

Yalanci Ikinci Dereceden Kinetik Model;

Ho ve McKay tarafindan 1998 yilinda gelistirilen yalanci ikinci dereceden kinetik model
denklemi adsorpsiyon kinetik verilerinin analizinde kullanilan diger bir kinetik

modeldir.

Asagidaki esitlikle tanimlanmaktadir.

dqy

ac =ky(qe — Qt)z (2.12)

Bu esitlik sinir degerlerde (t = 0’dan t = t’ye ve gt = 0’dan gt = ge’ye) integre edilirse
asagidaki esitlik elde edilmektedir.

Bu esitlikte;

k2:Yalanci ikinci dereceden hiz sabiti (g/mg dak)
ge: Dengede adsorplanan adsorbent miktar1 (mg/g)

gt: t aninda adsorplanan adsorbent miktar1 (mg/g) dir.

t/gt’ye karsilik t grafige gegirildiginde lineer dogrunun kesim noktasindan k> degeri elde
edilmektedir (Goswami et al. 2005; Erenturk and Malkog 2007; Keles 2008; Rao et al.
2009)
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3. MATERYAL ve METOD

3.1. Materyaller

Adsorbent olarak kullanilmak {iizere 4 ayr1 bitkisel hammadde temin edilmistir.
Bunlardan, Findik kabugu ve 6kse otu (armut agacindan) Giresun’un Tirebolu ilgesinin
Orenkaya koyiinden temin edilirken, kayis1 ¢ekirdegi kabuklar1 Erzincan merkez, ceviz
kabugu Erzurum’un Tortum ilgesinden temin edilmistir. Findik kabugu, kayisi ¢ekirdegi
kabugu ve ceviz kabuklar1 zaten kurutulmus olduklari i¢in herhangi bir 6n isleme tabi
tutulmamis ancak okse otu bitkisi dallarindan ayrilip 105°C etiivde kurutulduktan sonra

HCI ile muamele edilerek karbonizasyon islemine tabi tutulmustur.

3.1.1. TG ve DTG analizleri

Karbonizasyon sicakliklarinin belirlenmesi amaci ile islem gérmemis adsorbentlerin TG

(Termal) ve DTG (Diferansiyel Termal) analizleri gergeklestirilmistir.

Termal analiz, kontrollii 1sitma sirasinda maddenin fiziksel bir 6zelligini sicakligin
fonksiyonu olarak inceleyen bir tekniktir. incelenmek istenen madde termal agidan inert
davranan diger bir madde ile kontrollii olarak 1sitilir. Isitma sirasinda kiitle, hacim ve
sicakliklart arasinda olusan farklar DTA (Differential Thermal Analysis), TG
(Thermogravimetry) ve DTG (Derivative Thermogravimetry) gibi yontemlerle analiz

edilir (Giindogdu 2010).

Diferansiyel Isil Analiz (DTA): Analizi yapilmak istenen ornek ile 1sil agidan inert
davranan standart bir madde, kontrollii olarak 1sitilan veya sogutulan bir ortamda ayni1
sicaklik degisimine maruz birakilarak aralarinda olusan sicaklik farki kaydedilir. Firin
icindeki numune ile inert maddenin sicakliklar1 ayni ise, sicaklik farki sifir olarak
kaydedilir. Eger numune 1s1 alarak veya vererek bir faz degisikligine ugruyor veya bir

parcalanma tepkimesi gerceklesiyorsa, numune ig¢indeki sicaklik dagilimi inert
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maddeninkinden farkli olmakta ve sicaklik degisimleri ana hattan sapmalar halinde
kaydedilmektedir. Bu sapmanin yonii numune ile inert madde arasindaki sicaklik
farkina baghdir ve 1s1l prosesin yapisini gostermektedir. Ekzotermik prosesler pozitif,

endotermik prosesler ise negatif sicaklik farklarina neden olmaktadir (Giindogdu 2010).

Termogravimetri (TG): Numunenin kontrollii bir ortamda 1sitilip veya sogutulmasi
sirasinda agirligindaki degisimi, zaman ve sicakligin bir fonksiyonu olarak kaydeden
analiz tiiriidiir. TG egrilerinden numunenin agirliginin 1s1 etkisiyle degisimi belirlenir.
TG egrilerinde genellikle kiitle artis bolgesi, kiitle azalma bdlgesi ve kiitlenin sabit

kaldig1 yatay bolge olmak iizere ii¢ bolge bulunur.

Diferansiyel Termogravimetri (DTG): Bu 1sil analitik yontem, kiitle degisiminin
zamana gore birici tlirevini deneysel olarak kaydeden teknikleri kapsamaktadir. Bu
yontem ile TG egrisinin zamana gore tiirevi kaydedilmektedir. Egrinin altinda kalan
alan gerceklesen toplam agirlik degisimini gostermektedir (Baskan 2010; Gilindogdu
2010).

3.1.2. Adsorbentlerin karakterizasyonu

Karbonizasyon sonucu elde edilen adsorbentleri karakterize etmek amaciyla nem, kiil
miktari, ucucu madde tayini, sabit karbon miktar: tayini ile elementel analiz tayinleri,
Brunaur-Emmet-Teller (BET) yiizey alani, mikro-mezo gbzenek alani, gdzenek hacmi,
gozenek dagilimlart tayini, FT-IR (Fourier Transform Infrared spektroscopy) analizleri
yapilmis, SEM (Scanning Electron Microscopy) fotograflart cekilmistir. Ilerleyen

boliimlerde bu analiz yontemlerinden ayrintili bahsedilecektir.

3.1.2.a. Nem tayini

Analiz icin once petri kaplar1 105°C etiivde 1 saat sabit tartima getirilip desikatorde
sogutulduktan sonra daralar1 alindi. Petri kaplarina 3 g’lik 6rnekler konuldu ve her bir

numune, agirlik degisimi gozlenmeyinceye kadar 105°C’lik etiivde bekletildi.
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Denemeler 3 paralel olacak sekilde yapildi. % nem asagida verilen formiile gore

hesaplanmistir (TS EN I1SO 287-TS 438 ISO 331).

% Nem = [(A-B)/A]*100 (3.1)

A = Baslangi¢ numune miktar1 (g)

B = Etiivden sonraki numune miktar1 (g)

3.1.2.b. Kiil tayini

Sabit tartima getirilen porselen krozeye 1 g adsorbent madde konulduktan sonra firin
sicakligi 850°C ye ayarlanmis, oda sicakligindan 850°C ye isitildiktan sonra bu
sicaklikta 3 saat beklenmistir. Firindan c¢ikarildiktan sonra desikatdrde sogutularak

tartilan numunelerin kiil miktar1 asagidaki formiille hesaplanmistir (TS 1SO 5984).

% Kiil = [BK/AK]*100 (3.2)

AK = Kiil i¢in tartilan numune kiitlesi (g)

BK= Yakma sonunda kalan kiil miktar1 (g)

3.1.2.c. Ucucu madde tayini

Ucgucu madde tayini i¢in kapakli krozeler kullanilmistir. Numune miktar1 1 g olacak
sekilde tartilmigtir. Krozeler onceden 950°C’ye getirilmis olan kil firinina
yerlestirilmistir. Bu sicaklikta 7 dakika tutulan numuneler c¢ikarilip desikatorde

sogutulduktan sonra tartilmistir (TS 711 1SO 562).

Ucucu madde tayini asagidaki formiille hesaplandi,

% Ugucu Madde = [(AU-BU)/AU]*100 (3.3
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AU = Ugucu madde tayini i¢in baglangigta tartilan numune miktari (g)

BU = Deney sonunda kalan madde miktar1 (g)

3.1.2.d. Sabit karbon miktari

Sabit karbon miktarlari, ugucu madde, nem ve kiil miktarlarindan asagidaki formiille

hesaplanmastir.

% Sabit karbon = 100- (%Ugucu Madde+%Kiil+%Nem) (3.4

3.1.3. Taramah elektron mikroskobu (SEM)

Bir aktif karbonun sekil, boyut ve gozenekli yapisi onun gaz ya da sivi fazdan cesitli
molekiil ya da iyonlar1 adsorplama yetenegini belirler. Baglangic maddesi
karbonizasyon sicaklig1 ve aktivasyon ajaninin farkliligr gibi pek ¢ok degisik nedenlerle
aktif karbonun gozenek yapilar1 degisebilir. Yiizey yapilar1 ve gozeneklerinin sekli,
yiizeydeki dagilimlar1 SEM goriintiileri ile izlenebilir. SEM’de goriintli, numune iizerine
odaklanan elektronlar ytliksek voltaj ile hizlandirilarak yiizeye gonderilir ve elektron ile
numune atomlar1 arasinda olusan girisimler uygun algilayicilarla toplanir, sinyal
giiclendiriciden gectikten sonra katot 1smnlar tiipiiniin ekranina aktarilarak elde edilir.
Modern sistemlerde bu algilayicilardan gelen sinyaller dijital sinyallere cevrilip

bilgisayar monitoriine verilmektedir (Baskan 2010).

3.1.4. BET yiizey alani ve gozenek dagilimlar:

Gozenekli kati malzemelerin  gbézenek yapilarmin belirlenmesinde kullanilan
yontemlerden biri BET (Brunauer-Emmett-Teller) yontemidir. Aktif karbonlarin birgok
yiizey Ozellikleri BET denklemine baglh kalinarak verilmektedir. BET analiz
cihazlarinda yiizey alan1 (SBET), mikro gozenek alanlari (Smikro) ve toplam gdzenek

hacimleri (Vtoplam) N2, CO», He gazlarindan biri kullanilarak elde edilen adsorpsiyon
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izotermlerinden Olgiilmektedir. Ortalama gozenek caplart (Dp), hacim ve ylizey alani
verilerinden 4Vioplam/Sger formiiliine gore hesaplanir. Mezo gozenek hacimleri ve
alanlari, toplam gozenek hacimleri ve alanlarindan mikro gozenek hacim ve alanlarinin
cikartilmasiyla belirlenir. Adsorbentlerin yapisinda bulununan ve boyutu 2 nm’den
kiiclik olan gézeneklere mikro gozenek, 2 nm ile 50 nm arasinda olanlara mezogozenek,
50 nm’den biiylik olanlara ise makrogdzenek adi verilir (Aras 2010; Baskan 2010;
Giindogdu 2010).

3.1.5. Elementel analiz

Denemelerde kullanilan adsorbentlerin yapisinda bulununan Karbon (C), Hidrojen (H),
Azot (N) ve Kiikiirt (S) yiizdeleri Cizelge 3.1’de verilen elementel analiz cihaziyla,
oksijen miktar1 ise biitiin bunlarin toplamlarinin farkindan hesaplanarak belirlenmistir.
Yaklasgik 2 mg tartilan Ornekler 950-1000°C arasinda yakilarak analiz edilmistir.

Tastyic1 gaz olarak helyum, yakict gaz olarak ise oksijen gazi kullanilmistir.

3.1.6. FT-IR analizleri

Infrared spektrometri (IR), aktif karbonlarin kimyasal yapilarinin ve yiizey gruplarinin
belirlenmesinde kullanilan bir yontemdir. Aktif karbonun yiizeyindeki asidik ve bazik
fonksiyonel gruplar FT-IR (Fourier Transform IR) spektrometrik yontemle kalitatif
olarak tayin edilebilir. Infrared isinlarinin molekiiliin titresim hareketleri tarafindan
apsorplanmasi  nedeniyle, Infrared absorpsiyon spektroskopisine  ‘titresim
spektroskopisi’de denilebilir. Molekiil tizerine gonderilen infrared 1sinlarinin frekansi,
molekiiliin titresim frekansina esit oldugu anda bir absorbsiyon gergeklesir. IR
spektroskopisinde kati, sivi, gaz ve ¢ozelti halindeki 6rneklerin spektrumlar1 alinabilir.
Bilesigin alinan IR spektrumu ile yapidaki baglarin durumu, baglanma yerleri, yapinin
aromatik veya alifatik olduguna dair bilgiler elde edilebilir. IR spekturumunda 3600—
1200 cm? arasmi kapsayan bolge foksiyonel grup bolgesi, 1200-600 cm™ arasini
kapsayan bolge ise kiiciik yapisal degisiklikleri veren parmak izi bolgesi olarak

adlandirilir. IR atlas1 olarak adlandirilan ve saf bilesiklerin spektrumlariin yer aldigi
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bir atlas bulunmaktadir. Alinan spektrumlar bu atlastaki spektrumlarla karsilastirilarak
fonksiyonel gruplar belirlenebilir (Stuart 2004; Silverstein et al. 2005; Giindogdu 2010).

3.2. Metod

3.2.1. Kullamilan kimyasallar

Bu calismada kullanilan biitiin kimyasallar analitik saflikta olup, Merck (Darmstadt,
Germany), Sigma—Aldrich (Italy), firmalardan temin edilmis ve tim c¢alismalarda

destile su kullanilmustir.

3.2.2. Kullanilan cihazlar

Karbonizasyon islemi i¢inpaslanmaz celikten yapilmis 16 X 9 cm boyutlarinda silindirik
kapakli bir reaktor kullanilmistir. Reaktor iizerine N2 gazi giris ve ¢ikigini saglamak
amactyla delikler agilmigtir. Analizlerin tiimii Atatiirk Universitesi biinyesinde bulunan
fakiilte ve boliimlerde gergeklestirilmistir. Analizler ig¢in kullanilan cihazlar Cizelge
3.1°de verilmistir. Denemeler sirasinda adsorbent ile ¢cozeltide kalan adsorbat sartorious

stedim 391 no’lu mavi bant siizgec kagidi ile birbirlerinde ayrilmistir.

Cizelge 3.1. Analizlerde kullanilan cihazlar

Yapilan Analiz/Cihaz Marka/Model

Karbonizasyon firin, kiil firini CARBOLITE

Yiizey karakterizasyonu BET Micromeritics, Gemini IV

IR analizleri FT-IR PERKIN ELMER

Taramal1 elektron mikroskop analizleri FEI Inspect s50

SEM

Isil analiz islemleri NETZSCH STA 409 PC Luxx/ Germany

Elementel analiz CHNS-932 (LECO Corporation, USA)
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Cizelge 3.1. (devam)

Metal Tayinleri Atomik Absorpsiyon Spektroskopisi
Shimadzu AA 670/Germany

pH analizleri CRISON/ Japan

Etliv MEMERT

Ogiitiicii Bosch-Kahve Degirmeni

3.2.3. Adsorbent iiretimi

Denemelerde kullanilmak {izere ceviz kabugu, findik kabugu ve kayisi ¢ekirdeginden
karbonizasyon yontemi ile adsorbentler elde edilmistir. Bu amagla, ¢elik kap igine
belirli miktarlarda hammadde tartilarak, N2 gazi baglantis1 yapilmis ve celik kap kiil
firin1 igine yerlestirilmistir. Denemeler 500°C sicaklikta gergeklestirilmistir. Bunun igin
oda sicakligindan ortalama 10 °C/dakika isitma hizi ile 500°C sicakliga ulasilmistir.
Sicaklik 200°C ye ulastiktan sonra 58 L/saat akis hizinda N2 gazi gegirilmeye
baglanmistir. Sicaklik 500°C ye ulastiktan sonra 90 dakika bu sicaklikta sabit tutulmus
ve sonra firin kapatilarak sogumaya birakilmistir. Soguma sirasinda da N2 gazi
gecirilmeye devam edilmistir. Firin oda sicakligina ulastiktan sonra ¢ikarilan numuneler

ogiutiiliip 170-200 mesh araliginda boyutlandirilmistir.

Yapilan 6n caligmalarda karbonize edilen Okseotunun ¢6zelti pH’sini yiikselterek
ortamin baziklegsmesine neden oldugu tespit edilmistir. Bu sebeple karbonizasyondan
once Okseotu bitkisi %10’luk HCI ile 40°C’de 3 saat muamele edilerek sonrasinda
stiziiliip 1 kez yitkanmig ve 105°C de 15 saat kurutulmustur (Khoramzadeh et al. 2013;
Esfandiar et al. 2014). Kurutulan Okseotu bitkisinin karbonizasyon islemi 400°C
sicaklikta gerceklestirilmistir. Karbonizasyon islemi sonrasinda g¢ikarilan numuneler,
tizerinde kalan HCI’den arindirilmak tizere %1 lik NaHCOs3 ile 40°C’de 8 saat muamele
edilmistir. Bu islemin ardindan sicak su ile birka¢ kez yikanmis ve oda sicakligindaki su
ile pH 6,5’e ulasincaya kadar yikama islemine devam edilmistir. Istenilen pH’ya ulasan

okseotu karbonizasyon iiriinii 105°C’ye ayarlanmis etiivde 24 saat kurutulduktan sonra
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ogiitiilerek 170-200 mesh araliginda boyutlandirilmistir. Sicak ve soguk tim yikama

islemlerinde deiyonize su kullanilmistir.

3.2.4. Adsorpsiyon ¢calismalari

Denemeler 200 ml ¢alisma hacminde 250 ml’lik erlenler kullanilarak kesikli sistemde
yapilmistir. Adsorbentin metal ¢ozeltisine eklendigi an t=0 an1 olarak kabul edilip belli
araliklarla 6rnekler alinmis, alinan ornekler siizge¢ kagidi ile siiziilmiis ve siiziintii,
icinde adsorplanmadan kalan metal iyonu konsantrasyonunu tayin etmek igin
kullanilmistir (Malkoc and Nuhoglu 2007; Hameed et al. 2008; Ekmekyapar 2009;
Nuhoglu and Malkoc 2009; Sahin-Ozli 2010, Shrestha et al. 2013)

1 g adsorbentin adsorpladigt metal miktar1 mg/g cinsinden asagidaki formiile

hesaplanmustir:

Qe =————n (3.5)
Yiizde adsorpsiyon ya da % giderim i¢in;
Co—C
% Giderim = % X 100 (3.6)

0

esitligi kullanilmistir.

Burada;

0e = 1 g adsorbentin adsorpladig1 adsorbent miktar1 (mg/g)

Co = Baslangig¢ adsorbat konsantrasyonu (mg/l)

Ce = Dengede ¢ozeltide adsorplanmadan kalan adsorbat miktar1 (mg/1)
V = Adsorbat hacmi (ml)

m = Adsorbent miktar1 (g)
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1. Termogravimetrik Analiz

Denemeler 10°C/dak 1sitma hizinda ve 30 ml/dak N2 gazi akis hizinda 25°C ile 1 000°C

sicaklik araliginda gergeklestirilmistir.

Sert kabuklarin TG ve DTG grafikleri incelendiginde hemen hepsinde ii¢ bolge

gozlenmektedir.

1. Bolge nem kaybinin gerceklestigi bolgedir.

2. Bolge ucucu maddelerin buharlastii, hemiseliloz ve selilloz yapinin ayrisma
bolgesidir.

3. Bolge mikroporoz sitelerin ve yalanci grafit tabakanin olustugu karbon iskeletidir
(Ozgimen 2007; Giindogdu 2010; Anirudhan and Sreekumari 2011).

100 1,00
80
- 41,00
DTG =
x 3
~ S~
2 3,00 X
€ 40 2
[a)]
5,00
20
0 -7,00
0 200 400 600 800 1000
Sicakhk (°C)

Sekil 4.1. Ceviz Kabugu i¢in termal analiz sonuglar1
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Sekil 4.1°’de Ceviz kabugu ile yapilan TG ve DTG egrileri verilmistir.Ceviz kabugu i¢in
karbonizasyon igleminin nasil gergeklestigi hakkinda fikir edinebilmek igin N>
ortaminda TG ve DTG egrilerine bakildiginda 118°C sicaklikta 1. Bolge olarak
bahsedilen nemden kaynakli bir pik goriilmektedir. Nem kaybi %2,58 olarak
Ol¢iilmiistiir. 270-370°C arasinda gozlenen ve 2. bolge olarak adlandirilan ugucu
maddelerin uzaklastigi hemiseliiloz ve seliiloz yapmin ayrigtigi bolgede nemden
kaynaklanan agirhik kaybi1 hari¢ agirlik azalmast %53,87 olarak kaydedilmistir.
Bilesenlerden ilk olarak hemiselilloz bozunmakta, bu bilesenin ayristig1 silirede
seliilozda da bozunmalar baslamaktadir. Hizli agirlik azalmasinin oldugu bolgeden daha
yavas agirlik azalmasinin oldugu 3. bolgeye 370°C sicaklikta gegilmektedir.bu
sicakliktan sonra Lignin bozunmaktadir. Ligninin bozunmasi, diisiik reaktiviteye sahip
olmasina bagli olarak, diger bilesenlere gore genis bir sicaklik araliginda ve oldukca
yavas olusmaktadir (Boztepe 2011). DTG egrilerine bakildiginda 500°C’den sonra

agirlik degisim hizinin sabitlenmekte oldugu goriilmektedir.

100 0,00
TG
80
DTG
2,00 _
4
< o S
~ S~
2 s
S 40 2
4,00 ©
20
o ! -6,00
0 200 400 600 800 1000
Sicaklik (°C)

Sekil 4.2. Findik Kabugu i¢in termal analiz sonuglar1

Sekil 4.2°de verilen TG ve DTG egrileri findik kabugunun N2 ortaminda yapilan
analizleridir. Ceviz kabugunda oldugu gibi findik kabugunda da 3 bdlge
gozlenmektedir. 1. Bolge 119°C sicaklikta ve %4,58 nem kaybinin gergeklestigi
bolgedir. 2. bolge agirlik azalmasinin ¢ok hizli gerceklestigi iki DTG pikinin gozlendigi
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ve nem hari¢ agirlik kaybinin %52,58 olarak kaydedildigi 289-390°C arasinda gozlenen
bolgedir. 3. Bolge 390°C sicaklikta baglayarak deney sonuna kadar devam eder.

100 0,00
80
TG -2,00
DTG =
g 60 g
~ ~
< -4,00 &
2 40 ©
o
-6,00
20
0 -8,00
0 200 400 600 800 1000
Sicaklik (°C)

Sekil 4.3. Kayisi ¢ekirdegi igin termal analiz sonuglari

Sekil 4.3°de verilen TG ve DTG egrileri kayist ¢ekirdegi ile N2 ortaminda yapilan
analizleridir. Yine 3 bolge gozlenmektedir. 1. Bolge 129°C sicaklikta ve %4,34 nem
kaybmin gerceklestigi bolgedir. 2. bolge agirlik azalmasinin ¢ok hizli gergeklestigi iki
DTG pikinin gozlendigi ve nem hari¢ agirlik kaybmin %52,60 olarak kaydedildigi 249-
380°C arasinda gozlenen bolgedir. 3. Bolge 390°C sicaklikta deney sonuna kadar

devam bolgedir.
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Sekil 4.4. Okseotu bitkisi i¢in termal analizi sonuglari

Sekil 4.4’de okseotu bitkisi yapraklari ile yapilan TG ve DTG analizleri verilmigtir. 1.
bolge 150°C sicaklikta gerceklesmis ve %3,76 nem kaybi oldugu dl¢lilmiistiir. 1. bolge
disinda 3 bolge daha gozlenmektedir. Bu durumun oOkse otu bitkisinin yapisindan
kaynaklandig1 disiiniilmektedir. 228-328°C arasinda gerceklesen ve DTG egrisinin en
keskin pikini de icine alan bolgede %38,26’lik bir agirlik kayb1 olmustur. 228-328°C.
488-828°C arasinda gergeklesen bolgede %59,63°liik bir agirlik kaybi olmustur. DTG
egrilerinden degisim hizinin sabitlenmedigi goriilmektedir. En hizli agirlik kaybinin

oldugu yaklasik 400°C civar1 karbonizasyon sicakligi olarak belirlenmistir.

4.2. Karakterizasyon Sonuclari

Karbonizasyon sonucu elde edilen adsorbentlerin nem, kiil ugucu madde sabit karbon
icerikleri Cizelge 4.1°de verilmistir. Ceviz kabugundan karbonizasyon ile elde edilen
adsorbent (CKA), findik kabugundan karbonizasyon ile elde edilen adsorbent (FKA),
kayis1 cekirdeginden karbonizasyon ile elde edilen (KKA) bu fiziksel ozellikler
bakimindan birbirlerine benzer o6zellikler gosterirken Okseotu bitkisi yapraklarindan

HCI ile muamele edilerek elde edilen adorbent (OKA) bunlardan farkli ozellikler
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gostermistir. Bunun sebebi 6kseotu bitkisinin yalnizca yapraktan olusmasina sert kabuk

yapisina sahip olmamasina baglanabilir.

Cizelge 4.1. Nem, kiil, ugucu madde, sabit karbon igerikleri % degerleri

Numune Nem Kiil Ucgucu Madde  Sabit Karbon
CKA 5,2 3,4 27,7 63,7
FKA 4,1 2,7 30,6 62,6
KKA 3,3 15 27,5 67,7
OKA 3,8 7,3 12,1 76,8

4.3. Taramah Elektron Mikroskopu (SEM) Gériintiileri

Denemelerde kullanilan adsorbentlerin SEM  fotograflar1 Ceviz  kabugundan
karbonizasyon ile elde edilen adsorbent icin Sekil 4.5’te, Findik kabugundan
karbonizasyon ile elde edilen adsorbent igin Sekil 4.6’da, kayisi ¢ekirdeginden
karbonizasyon ile elde edilen adsorbent i¢in Sekil 4.7°de ve HCI ile 6n isleme tabi
tutulmus ve karbonize edilmis Okseotu bitkisinden elde edilen adsorbent igin sekil
4.8’de gosterilmektedir. Sekil 4.8’teki fotografin bulanik oldugu goriilmektedir. Bunun
sebebi OKA’nin denemeler sirasinda uygulanan biitiin voltajlarda yanmasindan
kaynaklanmaktadir. 4 000- 16 000 kat biyiitiilmiis SEM fotograflarindan da goriilecegi
tizere adsorbentlerin ylizeylerinde olduk¢a fazla piiriizler, girintiler ¢ikintilar ve
kanallarin oldugu goriilmektedir. Ayrica gozenek caplarinin oldukga heterojen yapida

ve farkli boyutta oldugu gozlenmektedir.
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Sekil 4.7. Kayis1 Cekirdegi kabugundan elde edilen adsorbent igin SEM goriintiileri
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Sekil 4.8. Okseotundan elde edilen adsorbent icin SEM gériintiileri

4.4. BET Yiizey Alan1 ve Gozenek Boyutu Dagilim

Adsorpsiyon yetenegi acisindan aktif karbonun ve diger adsorbentlerin yiizey alanlari

son derece onem arz etmektedir. Yiizey alan1 ve gozenek oOzellikleri; baslangig

maddesine ve yapisina, segilen aktivasyon yontemine ve kullanilan ajanlara, sicaklik ve

stire gibi pek ¢ok etkene bagli olarak degismektedir.

Uretilen adsorbentler icin BET vyiizey alam (SBET), mikrogdzenek alani (Smikro),

mezogodzenek alan1 (Smezo), toplam gozenek hacmi (Vtoplam), mikrogdzenek hacmi

(Vmikro) ve ortalama gozenek ¢ap1 (Dp) sonuglari Cizelge 4.2°de verilmistir.

Cizelge 4.2. BET yiizey alan1 ve gozenek dagilimi sonuglari

SBET Smikro

Adsorbent

Smezo

(M) (merg) (%)

Vimk
VTopIam miero

Vmezo Dp

gy o) C™D (emig) ()

(cmg) () ™

CKA 431,99 358,13 82,90
FKA 474,07 397,46 83,84
KKA 403,25 340,63 84,47

OKA 2,97 - -

73,86 17,10

76,61 16,16

62,62 15,53

2,97 -

0,22 0,17 74,38

0,24 0,18 75,93

0,20 0,16 78,52

0,01 - -

0,06 2562 2,06

0,06 24,07 2,04

0,04 2148 1,99

0,01 - -
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Cizelge 4.2°den goriilecegi lizere karbonizasyon yolu ile iiretilen adsorbentlerin yiizey
alanlart birbirlerinden belirgin farklilik géstermemektedir. Her bir numunenin %80 den
fazlas1 mikro gdzenek yapisina sahiptir. Bununla beraber OKA ¢ok kiiciik yiizey alanina
sahiptir. Okseotu bitkisi yap1 bakimindan benzemedigi gibi yiizey alan1 bakimindan da

diger adsorbentlere benzememektedir.

4.5. Elementel Analiz

Karbonizasyon sonucu olusan iiriinlerin elementel analiz sonuglar1 Cizelge 4.3’te
verilmistir. Karbon oranlarina bakildiginda sert kabuklu adsorbentlerin (CKA, FKA,
KKA) karbon yiizdeleri birbirlerine yakin ¢ikmis olmasina ragmen OKA bunlardan
yaklasik %12 daha diisiik karbon icermektedir. Bu degerlere bakildiginda OKA

yapraktan tiretilmis olmasina ragmen yiiksek bir karbon igerigine sahiptir.

Cizelge 4.3. Karbonizasyon sonucu olusan iirlinlerin elementel analizi

Elementel Kompozisyon (yas temele gore %)

Materyal

C H N S O
CKA 73,38 3,63 1,25 0,07 21,67
FKA 72,23 3,62 1,29 0,06 22,80
KKA 74,33 3,42 0,53 0,02 21,70
OKA 62,80 5,05 0,21 0,07 31,87

4.6. FT-IR Analizleri

Sulu ¢ozeltiden adsorbentlerin adsorpsiyonu yiizey alanm1 ve yiizey fonksiyonel gruplari
gibi iki tipik 6zellige baglidir. Yiizey alanlar1 daha onceden bahsedildigi tizere BET

yilizey alam1 ve gozenek dagilimi Olglim cihazi ile belirlenebilirken yiizey fonksiyonel
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gruplart FT-IR (Fourier Transform Infrared Spektrometri) cihazi ile belirlenmektedir.
FT-IR spektroskopisi ile karbon yiizeyinin kimyasal dogas1 hakkinda bilgi edinilebilir.
(Asadullah et al. 2010; Anirudhan and Sreekumari 2011).

116

111
106
-
X
101
1604
1398
96 1235 1067 753
91
3900 3400 2900 2400 1900 1400 900 400

A (cm-1)

Sekil 4.9. CKA i¢in FT-IR spektrumu
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Sekil 4.10. FKA i¢in FT-IR spektrumu
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Sekil 4.11. KKA i¢in FT-IR spektrumu
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Sekil 4.12. OKA i¢in FT-IR spektrumu

Sekil 4.9-4.12°de sirastyla verilen CKA, FKA, KKA ve OKA igin FT-IR spektrumlari
incelendiginde biitliin adsorbentler i¢in ayn1 bolgelerde benzer piklerin elde edildigi ve
benzer karakterde olduklari dolayisiyla hemen hemen ayni fonksiyonel gruplar
igerdikleri sdylenebilir. Buna gdre, 2800-3000 cm™ araliginda goézlenen pik metil ve
metilen gruplarindaki C-H gerilme titresimlerine, 1510-1590 cm™ de gdzlenen pik
aromatik C=C baglarina, 1070-1170 cm™ arasindaki pik birikmis C-C-C baglarina, 752
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ile 814 cm™ arasinda gériilen pik ise C-H gerilmelerine atfedilebilir (Asadullah et al.
2010; Anirudhan and Sreekumari 2011; Abbas et al. 2014).

4.7. Adsorpsiyon Calismalari

Adsorpsiyon ¢alismalart CKA, KKA, FKA ve OKA ile Pb*?, Cu*2, Mn*? ve Ni*? i
adsorplama potansiyelleri pH’ya, sicakliga, adsorbent dozuna bagli olarak laboratuvar
ortaminda daha Onceden bahsedildigi iizere kesikli sistemde gerceklestirilmistir. Bu
incelemeler sonucuna gore adsorplama yetenegi en iyi olan adsorbent ile konsantrasyon,
termodinamik, izoterm ve kinetik ¢aligmalar1 yapilmistir. On demeneler sonucu en iyi
karistirma hiz1 200 rpm de elde edildiginden denemeler yalnizca bu karistirma hizinda

gerceklestirilmistir.

4.7.1. Kursun adsorpsiyonu

Kursun adsorpsiyonu i¢in denemelerde kullanilacak olan ¢ozeltiler, Pb(NOz)> dan
hesaplanan miktarda tartilarak hazirlanmis olan Pb*™? stok c¢ozeltisinden gerekli

seyreltmeler yapilarak elde edilmistir.

4.7.1.a. Kursun adsorpsiyonuna pH’nin etkisi

pH adsorpsiyonu etkileyen en Onemli parametrelerden biridir. Cozeltide adsorbat
cinsine ve adsorbentin karakterine bagli olarak maksimum adsorpsiyonun gergeklestigi
pH degeri degisebilir. Ozellikle metallerin s1v1 ortamdan adsorpsiyonunda ¢ozeltinin pH
degerindeki degisiklik, ortamdaki metal iyonlarinda hidroliz, ¢okme, redoks
reaksiyonlart ve kompleks bilesikler olusturma gibi etkilere sebep olabilmektedir
(Sahin-OzIli 2010).
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pH

CKA FKA ©—KKA —¥— OKA

Sekil 4.13. Pb*? adsorpsiyonuna pH’nin etkisi (sicaklik 37°C, adsorbent miktar1 0,4 g/1,
adsorbat konsantrasyonu 50 mg/I)

pH denemeleri ig¢in 37°C sicaklik 50 mg/l adsorbat konsantrasyonu ve 0,4 g/l adsorbent
miktar1 kullanilmistir. Yapilan ¢aligmalardan goriildiigii tizere ¢alisilan aralikta en iyi
giderim pH 5’ten sonra gergeklesmis, pH 6’dan sonra ise kursunun c¢oktigi

gbzlenmistir.

1,2 ile 3, 4, 5 ve 6 pH da gerceklestirilen ¢alismalar sonucunda denemelerde kullanilan
her bir adsorbentin kapasitesinin pH artarken arttig1 goriilmektedir. CKA ile 1,2 pH’da
adsorbent kapasitesi 3,05 mg/g iken 5 pH’da 57,19 mg/g’a yiikselmistir. FKA ile 1,2
pH’da kapasite 7,29 mg/g iken 5 pH’da 47,19 mg/g’a, KKA ile 3,74 mg/g dan 49,7
mg/g’a arti1 gdzlenmistir. OKA ile bu degerler sirasiyla 5,75 mg/g dan 50,78 mg/g a
yiikselmistir.

pH ayarlamasinda pH’y1 yiikseltmek amaciyla NaOH c¢ozeltisi kullanilmaktadir. Kursun
pH 6 dan sonra asagidaki reaksiyon geregince Pb(OH)2 olarak ¢oker.

Pb2* + OH — PbOH*, Ky = 1075

PbOH* + OH" — Pb(OH)y; Kz = 105
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Bu sebeple kursun giderim galigmalar1 pH 5°te gergeklestirilmistir.

4.7.1.b. Kursun adsorpsiyonuna sicakhgin etkisi

Sicaklik birgok prosesi etkileyen ¢ok Onemli bir faktordiir. Adsorpsiyon prosesinin
gergeklestigi sicaklik, hem adsorpsiyon hizini, hem de adsorpsiyon miktarini etkiler.

Adsorpsiyon hizi endotermik proseslerde sicaklikla artar.

Sicakligin etkisini belirleyebilmek igin 26-37-45°C sicakliklarda calisilmistir. Bu
amagla denemelerde 0,4 g/l adsorbent dozu pH 5 ve 50 mg/l adsorbat konsantrasyonu
sabit tutulmustur. Beninati et al. (2008)’de yapmis oldugu parasetamol’lin ticari aktif
karbon ile in vivo ve in vitro giderim ¢alismasinda 26°C’yi in vivo ortami daha iyi
temsil etmek amaciyla kullanmistir. Bunun diginda 37°C hemen hemen biitiin in vitro
calismalarda viicut sicakligina esdeger sicaklik oldugu i¢in tartismasiz kullanilan tek
sicakliktir. Denemelerde 45°C sicaklik secilmesinin nedeni ise bu sicakligin {izerindeki

degerlerde hiicre yapisinin bozulmaya baglamasindandir (Cimen vd 2005).
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Sekil 4.14. Pb* adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 5, adsorbat konsantrasyonu 50
mg/l, adsorbent tiirii ve miktar1 CKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.15. Pb* adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 5, adsorbat konsantrasyonu 50
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 FKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.16. Pb* adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 5, adsorbat konsantrasyonu 50
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 KKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.17. Pb™ adsorpsiyonuna sicakliin etkisi (pH 5, adsorbat konsantrasyonu 50
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 OKA-0,4 g/l)

Sekil 4.13-4.17°de sirastyla kursunun CKA, FKA, KKA, OKA ile adsorpsiyonuna
sicakligin etkisi goriilmektedir. Buna gore kullanilan 4 adsorbent i¢in de sicaklik
arttikca adsorpsiyon giderimi artmistir. Sicakligin 26°C den 45°C’ye c¢ikmasiyla
giderim CKA ile %55,14’ten %60,82’ye, FKA ile %41,30’dan %51,15’¢, KKA ile
%43,03’ten %51,03’e, OKA ile %46,95’ten %53,25 e yiikselmistir. Sicakligmn artisi ile
adsorbat molekiiliiniin ¢6zlniirliigl artar ve ¢ozelti viskozitesi azalir. Cozeltide ¢oziinen
iyonlarin hizlar1 ve dolayisiyla adsorbent ylizeyinde ¢arpigsma olasiliklar: artar. Bunlarin
sonucunda metal iyonlar1 sinir tabakayi gecerek, tanecik ici difiizyon ile adsorbent
gozeneklerine hareket eder (Giindogdu 2010; Kalavathy and Miranda 2010). Bu durum
sicakligin artig1 ile giderimin artmasina ve adsorpsiyon olaymin endotermik olarak
gerceklesmesine sebep olmaktadir. Adsorpsiyon islemi normalde ekzotermik bir
islemdir ancak sicaklik artarken giderimin artmasi adsorpsiyonun endotermik olarak

gerceklestigi anlamina gelir (Sirivasta et al. 2006; Li et al. 2008).
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4.7.1.c. Kursun adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi

Adsorbent miktariin etkisinin incelenmesinde 0,4, 0,8 ve 1 g/l adsorbent dozu
parametre olarak secilmistir. Denemelerde sicaklik 37°C, baslangi¢ konsantrasyonu 50

mg/l ve ortam pH’s1 5 olarak sabit tutulmustur.

100 70
90
60
g 80 oo
o o
8 50 g
U] o
® 70 o
40
60
50 30
0,3 0,5 0,7 0,9 1,1

Ads. Mik. g/l

—6—% Giderim —A—qe

Sekil 4.18. Pb*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 5, adsorbat
konsantrasyonu 50 mg/1, adsorbent tiirii CKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.19. Pb*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi (pH 5, adsorbat
konsantrasyonu 50 mg/1, adsorbent tiirii FKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.20. Pb*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 5, adsorbat
konsantrasyonu 50 mg/1, adsorbent tiirii KK A, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.21. Pb*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarin etkisi (pH 5, adsorbat
konsantrasyonu 50 mg/1, adsorbent tiirii OKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

Sekil 4.18-4.21°de sirastyla CKA, FKA, KKA ve OKA ile Kursun giderimine adsorbent
miktarinin etkisi gosterilmistir. Biitiin sekillerden goriilecegi lizere adsorbent dozunun
artmasi ile Pb*? giderim verimi artmistir. Ancak giderim artarken ge azalmaktadir. 0,4
g/l ve 1 g/l adsorbent miktarlarinda % giderim degerleri sirasiyla CKA igin %57,19’dan
%89,81 artarken ge degerleri sirasiyla 63,61 mg/g dan 38.58 mg/g’a azalmistir. Bu
degerler FKA igin ayni sirada %47,44’ten %66,96’ya artarken 52,5 mg/g dan 28.9
mg/g’a azalmig, KKA i¢in %49,70’ten %55,23’e artarken 55.3 mg/g dan 32 mg/g a
azalmis ve OKA igin ise %51,26°dan %61,41°e artarken 60 mg/g dan 30,1 mg/g a

azalmistir.

Giderim veriminin adsorbent miktarindaki artis ile yiikselmesi, ¢ozelti i¢inde adsorbent
yiizey alanmmin ve bununla iligkili olarak ta aktif sitelerin artmasi ile agiklanabilir.
Oyleki yiizey alam arttikca metal iyonlar1 adsorbentin dis yiizeyindeki en yakin aktif
sitelere kolayca yapisarak giderim veriminin artmasina ve ¢ozelti icinde metal iyonu
konsantrasyonunun azalmasina neden olmaktadir. Adsorpsiyon islemi metal iyonlarinin
film tabakasina difiizyonu, adsorbentin dis yiizeyine difiizyonu ve oradan da tanecik
icine diflizyonu olacak sekilde sirayla ilerlemektedir. Tanecik i¢i diflizyon ¢ozeltideki

metal iyonu konsantrasyonunun itici giicline bagl olarak gelisir. Adsorbent miktari
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artirtlinca ¢ozeltideki metal iyonu konsantrasyonu diiseceginden tanecik i¢i difiizyonun
gerceklesmesi giiglesir. Bu nedenle adsorbentin i¢ bolgelerindeki aktif siteler bos kalir.
Bu durum ge’nin adsorbent miktarinin artis1 ile azalmasini agiklamaktadir (Sharma and
Forster 1993; Shukla et al. 2002; Calvete et al. 2009; Rao et al. 2009; Giindogdu 2010).

4.7.2. Bakir Adsorpsiyonu

Bakir adsorpsiyonu igin denemelerde kullanilacak olan ¢ozeltiler, CuSO4.5H.O dan
hesaplanan miktarda tartilarak hazirlanmis olan Cu*? stok c¢ozeltisinden gerekli

seyreltmeler yapilarak elde edilmistir.

4.7.2.a. Bakir adsorpsiyonuna pH’nin etkisi

Bakir adsorpsiyonuna pH’nin etkisini incelemek amaciyla 1,2-5,6 pH araliginda ve 0,2
g/l adsorbent dozu, 25 mg/l adsorbat konsantrasyonu ve 37°C sicaklikta denemeler
gerceklestirilmistir. Bu ¢alisma gergeklestirilirken ¢ozeltinin kendi pH’s1 5,60 olarak
tespit edilmistir. Ayrica Sekil 4.22 incelendiginde en yiiksek adsorbent kapasitesi yine
pH 5,60’ta elde edilmistir. Bu nedenle bundan sonraki giderim ¢alismalar1 kendi pH’s1

ile gerceklestirilmistir.

pH degerinin diisik olmasi agir metaller ile H* iyonlarmm karbon yiizeyine
yapisabilmek i¢in rekabet etmelerine neden olur. Genelde bdyle durumlarda rekabeti H*
iyonlar1 kazanir. pH degeri arttikga ortamda H* iyonlar1 azalacagi i¢in metallerin karbon

yiizeylerine adsorpsiyon sansi artmistir (Bastug 2008).

Asidik ¢ozeltilerde adsorbent yiizeyleri pozitif yiikle yiiklenir. Metalin yiizeyi de pozitif
yiiklii oldugu i¢in metal ve adsorbent arasinda elektrostatik bir ¢gekimin olmasi ihtimal
dahilinde degildir. Bu sebeple ¢ok diisiik pH’larda adsorpsiyon giderimi azalmaktadir
(Erenturk and Malkog 2007).
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Sekil 4.22. Cu*? adsorpsiyonuna pH’ nin etkisi (sicaklik 37°C, adsorbent miktar1 0,2 g/l,
adsorbat konsantrasyonu 25 mg/l)

1,2 ile 3, 4, 5 ve 5,6 pH da gergeklestirilen g¢aligmalar sonucunda denemelerde
kullanilan her bir adsorbentin kapasitesinin pH artarken arttig1 goriillmektedir. CKA ile
yapilan caligmalar sonucunda 1,2 pH’da adsorbent kapasitesi 12,79 mg/g bulunurken
5,6 pH’da 46,65 mg/g’a yiikseldigi bulunmustur. FKA ile 1,2 pH’da kapasite 15,76
mg/g iken 5,6 pH’da 42,67 mg/g’a, KKA ile 14,92 mg/g dan 37,77 mg/g’a, OKA ile
18,65 mg/g dan 35,49 mg/g a yiikselmistir.

4.7.2.b. Bakir adsorpsiyonuna sicakhgin etkisi

Kursunda oldugu gibi bakirda da sicakligin etkisini belirleyebilmek igin 26-37-45°C
sicakliklar tercih edilmistir. Denemelerde 0,4 g/l adsorbent miktlari, 5,6 pH ve 25 mg/l

baslangi¢c metal konsantrasyonu sabit tutulmustur.
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Sekil 4.23. Cu*? adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi (pH 5,6, adsorbat konsantrasyonu 25
mg/l, adsorbent tiirii ve miktar1 CKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.24. Cu*? adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi (pH 5,6, adsorbat konsantrasyonu 25
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 FKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.25. Cu*? adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi (pH 5,6, adsorbat konsantrasyonu 25
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 KKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.26. Cu*? adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi (pH 5,6, adsorbat konsantrasyonu 25
mg/1, adsorbent tiirii ve miktar1 OKA-0,4 g/l)

Sekil 4.23-4.26’da sirasiyla bakirin CKA, FKA, KKA, OKA ile adsorpsiyonuna
sicakligin etkisi goriilmektedir. Buna gore kullanilan 4 adsorbent i¢in sicaklik 26°C’den
45°C’ye artarken %giderim bu iki sicaklik i¢in sirasiyla CKA ile %51,84’ten %60,24 e,
FKA ile %45,63ten %57,92’ye, KKA ile %39,16°dan %47,29°a, OKA ile %38,13’ten

%50,48’¢ gerceklesmistir.
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Sicakligin artis1 ile ¢ozeltideki metal iyonlarnin hizlari ve ¢oziiniirliiglinlin artmast
adsorbent yiizeyine ¢arpisma olasiliklarini artirir. Ayni zamanda sicakligin artis ile kati
ve sivi arasindaki sinir tabaka incelir. Boylece adsorbent yiizeyine ve daha sonra da
gozeneklerine adsorbatin hareketi kolaylasir (Kalavathy and Miranda 2010). Bu durum

sicakligin artis1 ile giderimin artmasina sebep olur.

4.7.2.c. Bakir adsorpsiyonuna adsorbent miktarimin etkisi

Bakir i¢in adsorbent miktarinin etkisinin incelenmesinde 0,2, 0,4 ve 0,8 g/l adsorbent
dozu parametre olarak belirlenmistir. Sicaklik 37°C’de pH 5,6’da ve baslangig

konsantrasyonu 25 mg/1’de sabit tutulmustur.
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Sekil 4.27. Cu*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi (pH 5,6, adsorbat
konsantrasyonu 25 mg/1, adsorbent tiirii CKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.28. Cu*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 5,6, adsorbat
konsantrasyonu 25 mg/l, adsorbent tiirii FKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.29. Cu*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi (pH 5,6, adsorbat
konsantrasyonu 25 mg/1, adsorbent tiirii KK A, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.30. Cu*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 5,6, adsorbat
konsantrasyonu 25 mg/1, adsorbent tiirii OKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

Sekil 4.27-4.30’da sirasiyla CKA, FKA, KKA ve OKA ile bakir giderimine adsorbent
miktarmin etkisi gosterilmistir. Biitiin sekillerden goriilecegi lizere adsorbent dozunun
artmasi ile Bakir giderimi artmistir. Ancak giderim artarken qe azalmaktadir. 0,2 g/l ve
0,8 g/l adsorbent miktarlarinda %giderim degerleri sirasiyla CKA igin %40,42°den
%66,29’a artarken ge degerleri 46,65 mg/g’dan 17,25 mg/g’a azalmistir. Bu degerler
FKA i¢in aym sirada %38,02°den %50,99’a artarken 43,88 mg/g’dan 14,48 mg/g’a
azalmig, KKA igin %32,76’dan %46,88’¢ artarken 37,81 mg/g’dan 14,21 mg/g’a
azalmis ve OKA igin ise %30,75°den %48,35e artarken 35,49 mg/g’dan 15,46 mg/g’a
azalmistir. Giderimi veriminin artmast; ¢ozelti iginde adsorbent miktarinin artisi ile aktif
sitelerin artmasina ve bakir iyonlarinin hizla dis yiizeydeki aktif sitelere baglanmasi ile
aciklanirken, adsorbent kapasitesinin azalmasi1 c¢ozelti ic¢inde bakir iyonu
konsantrasyonunun azalmasi ile itici giliclin azalarak adsorbentin gozeneklerine
difiizyonun azalmasina baglanmaktadir (Glindogdu 2010; Kalavathy and Miranda 2010;
Kiruba et al. 2014).
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4.7.3. Mangan Adsorpsiyonu

Mangan adsorpsiyonu i¢in denemelerde kullanilacak olan ¢ozeltiler, MNSO4.H2O dan

+2

hesaplanan miktarda tartilarak hazirlanmis olan Mn™“ stok ¢o6zeltisinden gerekli

seyreltmeler yapilarak elde edilmistir.

4.7.3.a. Mangan Adsorpsiyonuna pH’nin etkisi

Mangan adsorpsiyonuna pH’nin etkisini incelemek amaciyla 1,2-7 pH araliginda ve 0,4
g/l adsorbent dozu, 20 mg/l adsorbat konsantrasyonu ve 37°C sicaklikta denemeler
gerceklestirilmistir. Mn*? ¢ozeltisinin kendi pH’s1 pH metre cihaz1 ile 7+0,15 olarak
tespit edilmistir ve en iyi adsorbent kapasitesi Sekil 4.31 den goriildiigii izere 7 pH da
elde edilmistir. 1,2 ile 4, 5 ve 6 ve 7 pH da gerceklestirilen ¢aligmalar sonucunda
denemelerde kullanilan her bir adsorbentin kapasitesinin pH artarken arttig
goriilmektedir. CKA ile yapilan ¢alismalar sonucunda pH 1,2°de adsorbent kapasitesi
1,18 mg/g bulunurken pH 7°’de 16,45 mg/g’a yiikseldigi bulunmustur. FKA ile 1,2
pH’da kapasite 1,18 mg/g iken 7 pH’da 15,45 mg/g’a, KKA ile 1,06 mg/g dan 13,56
mg/g’a, OKA ile 1,12 mg/g dan 13,32 mg/g a yikselmisti. Mn*2 adsorpsiyon
caligmalar1, hem bagirsak pH’sina yakin olmasi hem de adsorpsiyon miktarinin fazla

olmasi1 nedeniyle kendi pH’sinda yapilmistir.



61

20

16
2012
[eT]
€
o 8

4

0

0 2 4 6 8
pH
CK FK —e—KK —x—0K

Sekil 4.31. Mn+2 adsorpsiyonuna pH’nin etkisi (sicaklik 37°C, adsorbent miktar1 0,4
g/l, adsorbat konsantrasyonu 20 mg/l)

4.7.3.b. Mangan adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi

Mangan adsorpsiyonuna sicakligin etkisini incelemek i¢in 26-37-45°C sicakliklar tercih
edilmistir. Denemelerde adsorbent miktar1 0,4 g/l, metal konsantrasyonu 20 mg/l ve pH

7 de sabit tutulmustur.
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Sekil 4.32. Mn*2 adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 7, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiirii ve miktar1 CKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.33. Mn*2 adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 7, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 FKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.34. Mn*2 adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 7, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 KKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.35. Mn*? adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 7, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 OKA-0,4 g/l)

Mn*2 ile yapilan sicaklik denemeleri prosesin Cu*? ve Pb*? da oldugu gibi endotermik
olarak gerceklestigini gostermektedir. Buna gore kullanilan 4 adsorbent igin sicaklik
26°C’den 45°C’ye artarken % giderim bu iki sicaklik i¢in sirasiyla CKA ile %12,10°dan
%45,96’ya, FKA ile %11,69°dan %39,06’ya, KKA ile %10,54°ten %33,19’a, OKA ile
%9,63’ten %32,26’ya yiikselmistir.

4.7.3.c. Mangan adsorpsiyonuna adsorbent miktarimin etkisi

Mangan i¢in adsorbent miktarinin etkisinin incelenmesinde 0,4, 0,8, 1 ve 2 g/l adsorbent
dozu parametre olarak belirlenmistir. Sicaklik 37°C, pH 7 ve baslangi¢ konsantrasyonu

20 mg/I’de sabit tutulmustur.
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Sekil 4.36. Mn*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 7, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii CKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.37. Mn*2 adsorpsiyonuna adsorbent miktarimin etkisi (pH 7, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii FKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.38. Mn*? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 7, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii KK A, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.39. Mn*2 adsorpsiyonuna adsorbent miktarimin etkisi (pH 7, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/l, adsorbent tiirii OKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

Mangan adsorpsiyonuna adsorbentlerin etkisi incelenirken 1 g/1 adsorbent miktari
kullanildiginda giderim %45-49 arasinda kalmistir. Bu nedenle adsorbent dozu 2 g/1’ye
cikarilarak denemeler gerceklestirilmistir. Sekil 4.36-4.39 da sirasiyla CKA, FKA,
KKA ve OKA ile mangan giderimine adsorbent miktarinin etkisi gosterilmistir.

Sekillerden goriilecegi lizere adsorbent dozunun artmasi ile mangan giderimi verimi
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artarken dengede adsorbent kapasiteleri azalmistir. 0,4 g/l ve 2 g/l adsorbent
miktarlarinda % giderim ve qe degerleri sirasiyla CKA igin %33,75’ten %60,81’e
artarken ge degerleri 16,45 mg/g’dan 5,93 mg/g’a azalmistir. Bu degerler FKA i¢in ayni
sirada %31,69’dan %57,70’e artarken 15,45 mg/g’dan 5,63 mg/g’a azalmis, KKA igin
%27,82°den %55,93’¢ artarken 13,56 mg/g’dan 4,45 mg/g’a azalmis ve OKA igin ise
%27,33’ten %53,10’a artarken 13,32 mg/g’dan 5,18 mg/g’a azalmistir.

4.7.4. Nikel Adsorpsiyonu

Nikel adsorpsiyonu igin denemelerde kullanilacak olan ¢ozeltiler, NiSOs.7H20’tan
hesaplanan miktarda tartilarak hazirlanmis olan Ni*? stok ¢ozeltisinden gerekli

seyreltmeler yapilarak elde edilmistir.

4.7.4.a. Nikel adsorpsiyonuna pH’nin etkisi

Nikel adsorpsiyonuna pH’nin etkisini incelemek amaciyla 1,2-7 pH araliginda ve 0,4 g/l
adsorbent dozu, 20 mg/l adsorbat konsantrasyonu ve 37°C sicaklikta denemeler
gerceklestirilmistir. En iyi adsorbent kapasitesi Sekil 4.40 dan goriildiigii tizere pH 6’da
elde edilmistir. Diisiik pH degerlerinde adsorbent yiizeyi daha pozitif yiiklii olur ve

425

pozitif degerlikli Ni*“’nin adsorbent yiizeyi ile arasindaki ¢ekim giicii azalir. Yiiksek pH
degerlerinde ise adsorbent ylizeyi daha negatif yiiklii olur ve nikel iyonlar1 daha fazla
adsorplanir. Bununla birlikte ¢6zelti pH’sinin daha fazla artisi ile nikel hidroksit
kompleksleri olusur ve serbest Ni*? iyonlarmin konsantrasyonu azalir, boylece denge

adsorpsiyon kapasitesi diiser (Kiruba et al. 2014).

1,2 ile 4, 5, 6 ve 7 pH’da gergeklestirilen ¢alismalar sonucunda denemelerde kullanilan
her bir adsorbentin kapasitesinin pH artarken arttigi goriilmektedir. pH 7 de ise
kapasitenin yeniden azalmaya basladigi gozlenmektedir. CKA ile yapilan c¢aligmalar
sonucunda pH 1,2’de adsorbent kapasitesi 1,35 mg/g bulunurken pH 6’da 15,75 mg/g’a
yiikseldigi bulunmustur. FKA ile 1,2 pH’da kapasite 1,04 mg/g iken 6 pH’da 11,17
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mg/g’a, KKA ile 1,25 mg/g dan 11,49 mg/g’a, OKA ile 0,05 mg/g dan 11,07 mg/g a

yiikselmistir.
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Sekil 4.40. Ni*? adsorpsiyonuna pH’ nin etkisi (sicaklik 37°C, adsorbent miktar1 0,4 g/1,
adsorbat konsantrasyonu 20 mg/l)

4.7.4.b. Nikel adsorpsiyonuna sicakhgin etkisi

Nikel adsorpsiyonuna sicakligin etkisini incelemek ic¢in 26-37-45°C sicakliklar tercih
edilmistir. Denemelerde 0,4 g/l adsorbent miktlari, 6 pH ve 20 mg/l baslangi¢c metal

konsantrasyonu sabit tutulmustur.
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Sekil 4.41. Ni*? adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi (pH 6, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiirii ve miktar1 CKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.42. Ni*? adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 6, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 FKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.43. Ni*? adsorpsiyonuna sicakhigin etkisi (pH 6, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiiri ve miktar1 KKA-0,4 g/l)
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Sekil 4.44. Ni*? adsorpsiyonuna sicakligin etkisi (pH 6, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, adsorbent tiirii ve miktar1 OKA-0,4 g/l)

Ni*? ile yapilan sicaklik denemelerinde diger metaller gore ters bir etki goriilmiis,
sicaklik arttikga giderim azalmistir (Kumar et al. 2011). Sicaklik 26°C’den 45°C’ye
artarken % giderim bu iki sicaklik i¢in sirastyla CKA ile %32,80°den %29,81’e, FKA
ile %31,78’den %25,70’e, KKA ile %29,03’ten %24,98’e, OKA ile %27,88’den
%22,38’e azalmistir. Kalavathy and Miranda (2010) mucize aga¢ olarak bilinen
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Moringa oleifera odunu ile hazirladiklar1 adsorbentle Cu, Ni ve Zn ile yaptiklar
calismada bakir gideriminin sicaklik artarken arttigini nikel ve ¢inko gideriminin ise
azaldigin1 bulmuglardir. Sicaklik artarken giderimin azalmas: siirecin ekzotermik olarak
gerceklestigini  gostermektedir. Genellikle ekzotermik baglanmalar adsorpsiyonun
fiziksel adsorpsiyon oldugunu gostermektedir. Adsorbent ylizeyindeki adsorplanmaya
neden olan aktif sitelerin adsorplama giicli ekzotermik olaylarda sicaklikla azalmaktadir.
Bununla birlikte adsorplanan Ni*? atomlar1 ile civarlarinda bulunan Ni*? atomlar
arasindaki ¢ekim giicii de azalir. Boylece sicaklikla ters bir iliski gozlenir (Kiruba et al.

2014).

4.7.4.c. Nikel adsorpsiyonuna adsorbent miktarimin etkisi

Nikel i¢in adsorbent miktarinin etkisinin incelenmesinde 0,4, 1 ve 2 g/l adsorbent dozu
parametre olarak belirlenmistir. Sicaklik 37°C, pH 7 ve baslangi¢c konsantrasyonu 20

mg/l’de sabit tutulmustur.
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Sekil 4.45. Ni'? adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi (pH 6, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii CKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.46. Ni™? adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi (pH 6, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii FKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.47. Ni'? adsorpsiyonuna adsorbent miktarinin etkisi (pH 6, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii KK A, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Sekil 4.48. Ni™? adsorpsiyonuna adsorbent miktarmin etkisi (pH 6, adsorbat
konsantrasyonu 20 mg/1, adsorbent tiirii OKA, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

Sekil 4.45-4.48 da sirastyla CKA, FKA, KKA ve OKA ile nikel giderimine adsorbent
miktarmin etkisi gosterilmistir. Biitiin sekillerden goriilecegi lizere adsorbent dozunun
artmasi ile nikel giderimi artmistir. Bununla birlikte ¢alisilan tiim metallerde oldugu
gibi Ni*?’de de giderim artarken qe azalmaktadir. 0,4 g/l ve 2 g/l adsorbent
miktarlarinda CKA i¢in %32,455’ten %45,34’¢ artarken ge degerleri 15,75 mg/g’dan
4,54 mg/g’a azalmistir. Bu degerler FKA icin aym sirada %30,47°den %43,54°¢
artarken 14,35 mg/g’dan 4,30 mg/g’a azalmig, KKA i¢in %28,56’dan %41,60’a artarken
13,57 mg/g’dan 3,91 mg/g’a azalmis ve OKA igin ise %26,59°dan %36,17 ye artarken
12,63 mg/g’dan 3,63 mg/g’a azalmistir.

4.8. Uygun Adsorbent Secimi

Kursun, bakir, mangan ve nikelin, ceviz kabugu, findik kabugu, kayis1 ¢ekirdegi ve
okseotu bitkisinden elde edilen adsorbentler ile giderimine iliskin zamana bagli %

giderim sonuglar1 kiyaslamali olarak Sekil 4.49-4.52’de her bir metal i¢in verilmistir.

Pb*? gideriminde; 1 g/l adsorbent miktar1, 50 mg/l adsorbat konsantrasyonu, pH 5 ve

37°C sicaklikta gergeklestirilen denemeler kiyaslanmigtir. En yiliksek giderim veriminin
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elde edildigi en yiiksek adsorbent konsantrasyonlar1 kiyaslama igin tercih edilmistir. %
giderim-zaman grafigi Sekil 4.49°da verilmistir. Elde edilen % giderim-qe degerleri
sirastyla CKA igin %89,81-38,58 mg/g, FKA i¢in %66,96-28,91 mg/g, KKA igin
%55,24-35,03 mg/g ve OKA icin %61,41-31,13 mg/g olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.49. Pb*? i¢in uygun adsorbent secimi etkisi (pH 5, adsorbat konsantrasyonu 50
mg/l, adsorbent miktart 1 g/1)

Cu*? gideriminde; adsorbent miktar1 0,8 g/l, adsorbat konsantrasyonu 25 mg/l, pH 5,6
ve sicaklik 37°C segilerek denemeler kiyaslanmistir. Yine kursunda oldugu gibi bakirda
da kiyaslama i¢in giderim veriminin en yiiksek oldugu sartlar tercih edilmis ve %
giderim-zaman grafigi Sekil 4.50’de verilmistir. Elde edilen % giderim-qe degerleri
sirastyla CKA igin %66,29-17,25 mg/g, FKA i¢in %50,99-14,48 mg/g, KKA igin
%38,11-9,92 mg/g ve OKA icin %48,35-15,46 mg/g olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.50. Cu* i¢in uygun adsorbent secimi (pH 5,6, adsorbat konsantrasyonu 25 mg/l,
adsorbent miktar1 0,8 g/l)

Mn*? gideriminde kiyaslama icin; adsorbent miktar1 2 g/I, adsorbat konsantrasyonu 20
mg/l, pH 7 ve sicaklik 37°C’de yapilan denemeler tercih edilmistir. % giderim zaman
grafigi Sekil 4.51°de verilmistir. Elde edilen % giderim-qe degerleri sirasiyla CKA igin
%60,81-5,93 mg/g, FKA igin %57,70-5,63 mg/g, KKA igin %55,93-5,45 mg/g ve OKA
icin %53,10-5,18 mg/g olarak belirlenmistir.
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Sekil 4.51. Mn*? igin uygun adsorbent se¢imi (pH 7, adsorbat konsantrasyonu 20 mg/l,
adsorbent miktar1 2 g/1)
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Ni*? gideriminde; adsorbent miktar1 2 g/I, adsorbat konsantrasyonu 20 mg/l, pH 6 ve
sicaklik 37°C de gergeklestirilen denemeler kiyaslama i¢in tercih edilmistir. % giderim-
zaman grafigi Sekil 4.52°de verilmistir. Elde edilen % giderim-qe degerleri sirasiyla
CKA igin %45,34-4,54 mg/g, FKA igin %43,54-4,30 mg/g, KKA igin %41,60-3,91
mg/g ve OKA igin %36,17-3,63 mg/g olarak belirlenmistir.

50

LHZ]

% Giderim
\ ;
|

30

20
0 20 40 60 80 100

t (dak)

—8—CKA FKA —e—KKA —a— OKA

Sekil 4.52. Ni*? igin uygun adsorbent secimi (pH 6, adsorbat konsantrasyonu 20 mg/l,
adsorbent miktar1 2 g/1)

Buna gore tiim metaller ve tiim adsorbentler dikkate alindiginda en iyi giderim verimleri
CKA da elde edilmistir. Bu sebeple ¢aligmanin ilerleyen kisminda 6zellikle adsorbat
konsantrasyonunun etkisi, adsorpsiyon termodinamigi, kinetik modellerin incelenmesi
ve deney hayvanlari ile yapilan denemelere ceviz kabugundan elde edilen adsorbentle

(CKA) devam edilmistir.

4.9. Adsorbat Konsantrasyonunun EtkKisi

Ceviz kabugundan elde edilen adsorbent ile kursun giderimine adsorbat
konsantrasyonunun etkisini incelemek amaciyla 50, 70, 100, 150 mg/l Pb*2
konsantrasyonlar: segilmistir. Deney sartlar1 37°C sicaklik, 5 pH ve 0,4 g/l adsorbent
olacak sekilde sabit tutulmustur. Sekil 4.53’te goriildiigii {lizere baslangig
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konsantrasyonu artarken giderim azalmigtir. Konsantrasyonun 50 mg/l den 150 mg/1’ye
artmast ile giderim %57,19°dan  %29,71’¢ azalmistir. Bunun sebebi belli bir
konsantrasyondan sonra adsorbent yiizeyindeki aktif sitelerin doygunluga ulasmasindan
dolayidir (Rao et al. 2009). Buna karsilik konsantrasyonun 50 mg/I’den 150 mg/’ye
artmasi ile adsorbent kapasitesi sirasiyla 63,6 mg/g dan 102,3 mg/g’a artmustir.
Baglangi¢ adsorbat konsantrasyonu artarken % giderim azaliyor gdriinmesine karsin
aynt  miktardaki  kati  {lizerine  adsorplanan  adsorbat = miktar1  diislik
konsantrasyondakinden daha fazladir. Bu da konsantrasyonun itici giiciinden dolay1
adsorpsiyon hizinin artmasi ve daha fazla aktif sitenin adsorpsiyonda kullanilmasindan

kaynaklanmaktadir (Kiruba et al. 2014).
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Sekil 4.53. Pb*? gideriminde adsorbat miktarinin etkisi (pH 5, adsorbent miktar1 0,4 g/,
sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

Bakir giderimine adsorbat konsantrasyonunun etkisini incelemek amaciyla 25, 50, 70,
100 mg/l Cu*? konsantrasyonlari secilmistir. Deney sartlar1 37°C sicaklik, 5,6 pH ve 0,4
g/l adsorbent olacak sekilde sabit tutulmustur. Sekil 4.54’te goriildigi tizere baslangic
konsantrasyonu artarken giderim azalmistir. Konsantrasyonun 25 mg/I’den 100 mg/1’ye
artmasi ile giderim %54,97°den %25,93’e azalmistir. Buna karsilik konsantrasyonun
artmas! ile adsorbent kapasitesi 25 mg/I Cu*? igin 33,93 mg/g’dan 100 mg/l Cu*? icin
61,55 mg/g’a ylikselmistir.
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Sekil 4.54. Cu*? gideriminde baslangic adsorbat miktarinin etkisi (pH 5,6, adsorbent
miktar1 0,4 g/1, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

Mangan giderimine adsorbat konsantrasyonunun etkisini incelemek amaciyla 20, 50,
70, 100 mg/l Mn*2 konsantrasyonlar1 secilmistir. Deney sartlar1 37°C sicaklik, 7 pH ve
2 g/l adsorbent olacak sekilde sabit tutulmustur. Sekil 4.55’ten konsantrasyonun 20
mg/I’den 100 mg/I’ye artmasi ile giderim 9%60,25’ten %29,05’¢ azalirken,

konsantrasyonun artmasi ile adsorbent kapasitesi Mn*? igin 5,9 mg/g dan 14,49 mg/g a

yiikselmistir.
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Sekil 4.55. Mn*? gideriminde baslangi¢ adsorbat miktarinin etkisi (pH 7, adsorbent
miktar1 2 g/1, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)
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Nikel giderimine adsorbat konsantrasyonunun etkisini incelemek amaciyla 20, 50, 70,
100 mg/l Ni*? konsantrasyonlar1 se¢ilmistir. Deney sartlar1 37°C sicaklik, 6 pH ve 0,4
¢/l adsorbent olacak sekilde sabit tutulmustur. Konsantrasyon 20 mg/1I’den 100 mg/1I’ye
artirtldiginda giderim %32,45’ten %10,92’ye azalmistir. Konsantrasyonun 20 mg/1’den
100 mg/I’ye artirilmasi ile adsorbent kapasitesi ise 15,75 mg/g’dan 27,29 mg/g’a

yiikselmistir.
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Sekil 4.56. Ni*? gideriminde baslangic adsorbat miktarinin etkisi (pH 6, adsorbent
miktar1 0,4 g/1, sicaklik 37°C, t= 90 dakika)

4.10. izoterm Calismalar

Bu bolimde, CKA ile kursun, bakir, mangan ve nikelin farkli konsantrasyonlarinda 90
dakika stire ve 37°C sicaklik sabit tutularak gerceklestirilen adsorpsiyon deney
sonuglarinin Langmuir, Freundlich ve Temkin izoterm modelleri ile olan uyumu
aragtirllmistir. Bu amagla kursun i¢in CKA dozu 0,4 g/l, adsorbat konsantrasyonu 50-
150 mg/1, Bakir igin CKA dozu 0,4 g/l, adsorbat konsantrasyonu 25-100 mg/l , Mangan
icin CKA dozu 2 g/l adsorbat konsantrasyonu 20-100 mg/l ve Nikel i¢in CKA orani 0,4
g/l, adsorbat konsantrasyonu 20-100 mg/l araliginda olacak sekilde toplam 4’er tane
adsorbat konsantrasyonu secilmistir. izoterm calismalarma ait sonuglar Cizelge 4.4 ve

Cizelge 4.5’te verilmistir.
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Cizelge 4.4. 37°C sicaklikta izoterm sabitleri

Izoterm esitlikleri Pb*2 Cu*? Mn*2 Ni*?
Langmuir

Qm (mg/g) 120,48 72,46 3,50 30,77

b (I/mg) 0,05 0,06 0,41 0,08

R? 0,998 0,938 0,992 0,999
Freundlich

K (1/mg) 27,27 15,72 2,56 7,51

n 3,43 3,28 2,49 3,40

1/n 0,29 0,31 0,40 0,29

R? 0,995 0,948 0,997 0,968

Temkin

B 23,73 13,79 3,70 6,04

Kt (I/mg) 0,77 0,90 0,58 1,07

R2 0,999 0,886 0,965 0,985

Cizelge 4.4 incelendiginde Pb*? igin dikkate alinan biitiin izotermlerde R? degerleri
0,99’un iizerindedir. Dolayisiyla tiim izotermler kursun igin uygun gériilmektedir. Cu*?
icin R? degerleri incelendiginde 0,948 degeri ile adsorpsiyonu tanimlayan en iyi modelin
freundlich izoterm modeli oldugu goriilmektedir. Mn*2 icin incelendiginde langmuir ve
freundclich modelinde R? degerleri 0,99 degerinin iizerinde bulunmustur. Ni*? igin ise
0,999 R? degeri ile langmuir modelinin en uygun model oldugu goriilmektedir.
Langmuir izoterm modeli adsorpsiyon sitelerinin esdeger oldugu ve bu sitelere tutunan
molekiiller arasinda etkilesimin olmadigi mekanizmalar1 tanimlarken, Freundlich
izoterm modeli, heterojen yiizeylerde ¢ok tabakali adsorpsiyonu tanimlamaktadir.
Temkin izoterm modeli ise adsorbent yiizeyinin Freundlich izoterm modelinde oldugu
gibi heterojen yapida oldugunu, birbiri ile etkilesim halinde olan birgok parcadan
olustugunu ve bu parcalarin kendi iclerinde homojen yapida olup Langmuir iztoterm

modelinin 6zelliklerini tasidigini kabul etmektedir (Bockris et al. 2000; Arag 2014).
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Cizelge 4.5. 37°C Langmuir izotermi i¢in RL degerleri

Pb+2 Cu+2 Mn+2 Ni+2
Co Co Co Co
mgny " mgny Rt many "5 (mgmy R
50 0,270 30 0,372 20 0,109 20 0,389
70 0,209 50 0,262 50 0,047 50 0,203
100 0,156 70 0,202 70 0,034 70 0,154
150 0,110 100 0,151 100 0,024 100 0,113

RL degerleri Esitlik 2.3’ten hesaplanmistir. R parametresinin 0 ile 1 araliginda olmasi
Cizelge 4.5 incelendiginde her bir metal i¢in Ry degerinin 1 den kiiciik
oldugugoriilmektedir. Buna gore calisilan biitin  metal iyonlarinin CKA ile

adsorpsiyonunun uygun oldugu sdylenebilir.

Deneysel sonuclari en iyi tanimlayan izoterm modelini gostermek amaciyla egrisel
izoterm grafikleri deneysel verilerle kiyaslamali olarak Sekil 4.57°de sirasiyla (a) Pb*2
i¢in, (b) Cu*? icin, () Mn*? igin, (d) Ni*? i¢in verilmistir (Rao et al. 2009; Giindogdu
2010; Anirudhan and Sreekumari 2011).

Sekil 4.57(a)’da verilen kiyaslamali sonuca gore; incelenen biitiin izotermlerin Pb*? igin
uygun oldugu soylenebilir. Cu*? i¢in Sekil 4.57(b)’den Freundlich izoterm modelinin
uyumlu oldugu goriilmektedir. Mn*? icin R? degerleri incelendiginde Langmuir ve
freundlich izoterm modeli adsorpsiyonu tanimlamaya yetecek gibi goriinmesine karsin
Sekil 4.57(c) incelendiginde freundlich modelinin uygun oldugu goriilmektedir. Ni*2
icin ise hem R? degerleri hem de Sekil 4.57(d) incelendiginde langmuir izoterm
modelinin diger izoterm modellerine gore daha uygun oldugu goriilmektedir. Bu durum

daha once Cizelge 4.4’teki verilerle uyum gostermistir.
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Sekil 4.57. (a) Pb*? igin (b) Cu*? igin () Mn*2 igin (d) Ni*? igin deneysel ve izotermler
sabitlerinden hesaplanan ge (mg/g)-Ce (mg/l) grafikleri (CKA)

Kursun, bakir, mangan ve nikelin g¢esitli adsorbentlerle adsorpsiyonuna ait literatiirde
bulunan bazi ¢alismalar sirasiyla Cizelge 4.6, Cizelge 4.7, Cizelge 4.8 ve Cizelge 4.9°da
verilmistir. Ancak gercek bir kiyaslama yapilabilmesi i¢in biitiin deneysel kosullarin
aynt olmast gerekmektedir. Ayni kosullar1 birebir iceren bir ¢alismaya heniiz
rastlanmadigindan bu ¢alismada kullanilan parametrelere en yakin parametreleri

kullanan ¢aligmalarin sonuglarina yer verilmistir.
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Cizelge 4.6. Cesitli adsorbanlarin Pb*? i¢in Langmuir adsorpsiyon kapasitelerinin (Qrm)

karsilastirilmast
Adsorbent Adsorbat
Adsorbent Slcoa Klik miktar1 | konsantrasyonu (Qn Referans
C (mg/g))
g/l mg/l
CKA 37 0.4 50-150 | 12048 | OV
calisma
Zeytin
¢ekirdeginden i Bohli et
iiretilen aktif 30 12 104-1040 1 148,77 1 o1 2015
karbon
Findik Imamoglu
kabugundan elde | ;g 12 5-200 13,05 | and Tekir
edilen aktif
2008
karbon
y Rao et
Fasulye kabugu 30 0,5 20-250 21,8 21,2009

Cizelge 4.7. Cesitli adsorbanlarin Cu*? i¢in Langmuir adsorpsiyon kapasitelerinin (Qm)

karsilastirilmasi
Adsorbent Adsorbat
Adsorbent Slcoakhk miktari konsantrasyonu (Qn Referans
C (mg/g))
g/l mg/l
CKA 37 0,4 25-100 72,46 Bu
calisma
Zeytin
cekirdeginden i Bohli et
uretilen aktif 30 1.2 32-320 17,780 al. 2015
karbon
Findik Imamoglu
kabugundan elde | ;g 12 5-200 6,645 | and Tekir
edilen aktif
2008
karbon
9 Rao et
Fasulye kabugu 30 0,5 20-250 19,5 21,2009
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Cizelge 4.8. Cesitli adsorbanlarm Mn*? i¢in Langmuir adsorpsiyon kapasitelerinin (Qm)
karsilastirilmast

Adsorbent Adsorbat

Adsorbent Slcoa Klik miktar1 | konsantrasyonu (Qm Referans
C (mg/qg))
g/l mg/l
CKA 37 2 20-100 3,50 Bu ¢alisma
Mez0 Doroz Anbia and
P 25 1 20-200 40 | Amirmahmoodi
karbon
2011
Seker kamisi .
posas/Aktif | 23 5-20 20 0,676/1,897 | ESfandiar etal.
2014
karbon
Tannik asitile
modifiye Ucer et al.
edilmis aktif | 2 2 0,57 173 2006
karbon

Cizelge 4.9. Cesitli adsorbanlar Ni*? icin Langmuir adsorpsiyon kapasitelerinin (Qm)
karsilastirilmasi

S1caklik Adsorbent Adsorbat (
Adsorbent A miktari konsantrasyonu Qm Referans
C (mg/g))
g/l mg/l
CKA 37 0,4 20-100 3077 | B
calisma
Dogu Mazis1 (Thuja i Malkog
orientalis) 25 > 50-400 12,42 2006
Zeytin .
cekirdeginden 30 1,2 29-295 24,067 502'(')1‘9;
iretilen aktif karbon '
Kumar
Kaju fistig1 kabugu 30 3 10-50 18,868 et
al.2011

4.11. Kinetik Calismalar:

Ceviz kabugunda elde edilen adsorbent ile yapilan adsorpsiyon caligmalarini kinetik
acidan incelemek amaciyla secilen deney kosullari; 100 mg/l metal konsantrasyonu,

37°C sicaklik ve her bir metal i¢in optimum pH olarak belirlenmistir. Bu sartlar altinda
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Pb*2 igin pH 5°’te ve 0,4 g/l adsorbent dozu, Cu*? i¢in pH 5,6 ve 0,4 g/l adsorbent dozu,
Mn*2 icin pH 7 ve 2 g/l adsorbent dozu, Ni*? igin ise pH 6 ve 0,4 g/l adsorbent dozu
kullanilmistir. Denemelerde 90 dakika boyunca belirli siirelerde Ol¢tim alinmis ve 1
gram adsorbentin tuttugu adsorbat miktart (q:) hesaplanmistir. Elde edilen qt

degerlerinin zamana bagli degisimini veren grafik Sekil 4.62°de gosterilmistir.

100
90 = —£]
80
70
g-ﬁ 60 A A —A
E 50 AM-A—A——ﬂ'/r
5 40
30 "
- W
10 Y
O L
0 20 40 60 80 100
t (dak)
B—Pb —A—Cu Mn —%— Ni

Sekil 4.57. CKA ile metal adsorpsiyonunun denge siiresine etkisi

Sekil 4.57 incelendiginde CKA iizerine Pb*2, Cu*2, Mn*2 ve Ni*? adsorpsiyonunun 60.

dakikada tamamen dengeye ulastig1 goriilmektedir.

Adsorpsiyon sisteminin tasarlanmasi igin adsorpsiyon kinetiginin belirlenmesi 6nemli
bir adimdir. Adsorpsiyon hiz sabitleri ve adsorpsiyon kinetiginin derecesi adsorbentin
temel Ozelliklerinin degerlerlendirilmesinde fizikokimyasal agidan Onemli bir
parametredir (Kiruba et al. 2014). CKA {izerine incelenen agir metallerin hangi kinetik
modele gore adsorplandigi temas siiresinin etkisi incelenerek elde edilebilir.
Adsorpsiyon hizinin tanimlanmasinda yalanci birinci derece kinetik ve yalanct ikinci

derece kinetik olmak {izere iki tip kinetik hiz modeli kullanilmistir
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log(qe-qt)

OPb ACu ¢ Mn XNi

Sekil 4.58. Yalanci birinci derece adsorpsiyon kinetigi
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Cizelge 4.10. Kinetik model sabitleri

Yalanci birinci derece Yalanci ikinci derece
Metal = R i) v R ) g/mlg(;dak
Pb*2 88889 0851 28425 0045 09094 90,090 0,004
Cu? 55235 0958 15711 0016 0999 55866 0,010
Mn2 14013 0757 0904 0017 1000 14065  0.165
Ni? 26923 0959 18463 0059 0993 28736 0,039

Sekil 4.58’te yalanci birinci derece kinetik modele gore ¢izilen In(ge—qt)’ye kars: t
grafiginin egiminden ki hiz sabiti, kesim noktasindan genes degeri bulunarak Cizelge
4.10’te verilmistir. Bununla beraber Sekil 4.59°da yalanci ikinci derece kinetik modele
gore ¢izilen t/q¢’ye karsi t grafigi yardimi ile kesim noktasindan k2 ve egiminden Qe es
degerleri hesaplanmigtir. Cizelge 4.10°de yalanci birinci derece i¢in kursun ve manganin
R? degerleri sirasiyla 0,85 ve 0,76 olarak elde edildigi ve bu degerlerin dogrusalliktan
uzak oldugu goriilmektedir. Bakir ve nikel igin R? degerleri 0,96 olarak hesaplanmistir.
Bu iki metalin yalanci birinci derece ile uyum gostermedikleri Qegen ile Qenes degerleri
arasindaki uzakliktan anlagilmaktadir. Buna karsilik Cizelge 4.15’te yalanci ikinci
derece kinetik model incelendiginde R? degerleri 0,993 ile 1 arasinda degismektedir.
Ayni zamanda (eden degeri ile gehes degeri birbirlerine oldukg¢a yakindir. Bu durumda
CKA iizerine incelenen metallerin adsorpsiyonu R? degerinin biiyiikliigiinden ve Qe den
ile Qenes degerleri arasindaki yakinliktan dolayr ikinci dereceden hiz ifadesiyle uyum
icerisinde oldugu sonucuna varilmistir. Birinci dereceden hiz ifadesi adsorpsiyonun
yalnizca ilk agamasini, yani dengeden onceki kisimlarimi agiklayabilir, denge sonrasinm
aciklamada yetersizdir. Ancak Yalanci ikinci derece kinetik model, yalanci birinci
derece kinetik modelin aksine tiim adsorpsiyon siiresinin hiz kontrol basamagini
tanimlar. Bu nedenle dengeye ulasan sistemlerdeki adsorpsiyon davraniglari ikinci
mertebeden kinetik modelle uyum igerisindedir (Ho and Mckay 1998; Yavuz et al.
2003; Giindogdu 2010).



87

4.12. Canh Hayvan Calismalari

Su ana kadar yapilan biitiin ¢alismalar zehir olarak secilen metaller i¢in en uygun
adsorbenti belirlemek admna gergeklestirilmistir. % giderim verimi ve maksimum
adsorbent  kapasitesi, adsorbentin etkinliginin  belirlenmesinde 6l¢iit  olarak
kullanilabilmektedir. Tez calismasi boyunca yapilan denemeler sonucunda biitiin
metaller icin en iyi giderim ve en yliksek kapasite degerleri ceviz kabugundan
hazirlanan  adsorbent ile elde  edilmistir.  Metaller kendi  aralarinda

degerlendirildiklerinde ise en yiiksek kapasite Pb*? icin elde edilmistir.

Caligmanin amaci akut zehirlenmelerde agiz yoluyla alinan metalik zehirlerin
laboratuvar ortaminda elde edilen ve kapasitesi belirlenen adsorbent kullanilarak
etkilerinin azaltilmasidir. Bu amagla Atatiirk Universitesi yerel etik kurulunun izni ile
ceviz kabugundan elde edilen adorbent ile akut kursun zehirlenmesine tabi tutulmus

ratlarda inceleme yapilmistir.

4.12.1. Canh hayvan deney yontemi

Calisma, Atatiirk Universitesi Tip Fakultesi ve Tibbi Deneysel Uygulama ve Arastirma
merkezi ATADEM’de 36643897-20 sayili izni ile gerceklestirilmistir (Ek1). Kursun
oldukca zehirli bir agir metal tiiridiir. Her ne kadar bazi ¢alismalarda aktif komiir
uygulamasinin kursun zehirlenmelerinde (Basak vd 1997) zayif bir adsorbent oldugu
bildirilse de saglik bakanliginin kursunu uzaklagtirma yontemlerinden biri aktif kdmiir
uygulamasidir (Anonim 2007). Shaw (2005)’te agiz yolu ile alinan Pb(NOs)2’in ratlar
icin Oliimciil dozu (Oral LDso) 93 mg/kg olarak belirtilmistir. LDso degeri kontrollu
kosullar altinda tek bir uygulama ile test hayvaninin %50’sini 6ldiiren doz olarak
belirtilmektedir (Dokmeci 1999). Calismanin amaci kandaki kursun miktar1 dlgiilerek
adsorbentlerin etkinliginin belirlenmesidir. Bu siiregte hayvanlarin canli kalmalar
gerektiginden, Oliimciil dozun altinda ama yiiksek bir dozda denemeler
gergeklestirilmis, bu doz da 85 mg/kg olarak secilmistir. Calismada 50 adet (disi ve
erkek) =400 g’lik Sprague-Dawley tiirii rat kullanilmistir.
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Deney sirasinda ratlara sivi uygulama dozu 2 ml/kg olarak se¢ilmistir (\Watanabe et al.
2008). Ayrica aktif karbonun tedavi amagh uygulama dozu 1 g/kg dir.Tim bunlar
dikkate alinarak uygulama dozu ve zehir olarak uygulanacak Pb(NO3). ¢6zeltisi her bir
gruptaki Ratlarin ortalama agirliklarina gore hesaplanmistir. Uygulama orogastirik

sonda araciligi ile ag1z yoluyla yapilmistir.

Ratlar 5 gruba ayrilmis ve her grup 10 adet hayvandan olusturulmustur. Her bir grup

kendi i¢inde 6. saat ve 24. saat islem yapilmak iizere 2’ye ayrilmistir.

1. Grup; 85 mg/kg oraninda Pb(NO3)2 verilmis ratlardan olusturulmustur.

2. Grup; 6nce 85 mg/kg oraninda Pb(NO3), uygulamasindan sonraki 1. saatte ticari aktif

komiir tiirlerinden Carbomix verilmistir.

3. Grup; 6nce 85 mg/kg oraninda Pb(NOs). uygulamasindan sonraki 1. saatte Ratlara

tarafimizdan hazirlanan CKA adsorbenti verilmistir.

4. Grup; once 85 mg/kg oraninda Pb(NO3)2 uygulamasindan sonraki 1. ve 2. saatlerde
Ratlara tekrarlanan dozlarda CKA adsorbenti verilmistir.

5. Grup; kontrol grubu olarak belirlendi. Bu gruba hig bir islem yapilmamustir.

Kontrol grubu hari¢ tiim gruplardan her gruptaki 5 rat deney bagladiktan 6 saat sonra
anestezi altinda kan Ornekleri alinmisg ve serumlar1 ayrilarak dondurulmustur. 24 saat
sonra kontrol grubu da dahil olmak {iizere kalan biitiin Ratlar anestezi altinda kan
ornekleri almmig ve serumlart ayrilarak dondurulmustur. Daha sonra Atatiirk
Universitesi Tip Fakiiltesi Biyokimya Laboratuvarinda Atomik Absorpsiyon

spektrofotometre cihazi ile 6l¢timler yapilmastir.
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4.12.2. Canh hayvan deneyleri sonuglari

Deney hayvanlar ile ¢alisma sonuglart IBM SPSS Statistics 22 programi kullanilarak

analiz edilmis ve Cizelge 4.11°de verilmistir.

Cizelge 4.11. Istatistiksel analiz

Gruplar 6 SAAT (ng/L) 24 SAAT (pg/L)
1 Grup Pb 2429,87+ 117,81 1019,20+32,85
2. Grup 1828,27+77,06 968,80::105,49
3. Grup 1415,60+ 26,35 895,47+36,88
4. Grup 1314,13+145,72 672,93+55,12
Kontrol 33,76+2,40 43,96+5,41

Yapilan istatistik analizlerde kesilen ratlardan alinan 6rneklerde aktif komiir dozlarinin
6. saatteki orneklerine kiyasla 24. saatte doza bagli olarak Pb(NO3). zehirlenme oranini
diistirdiigii ve bu distisiin istatiksel olarak anlamli oldugu tespit edilmistir (p<0,01).
Ratlara uygulanan tek doz ve ikili doz uygulamasinin da siire uzadik¢a doza bagl olarak
Pb(NOs3). zehirlenme oranini azalttigi ve bu azalisin istatiksel olarak anlamli oldugu

belirlenmistir (p<0,01).
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5. SONUC

Aktif Karbon pek ¢ok materyalden iiretilebilir ve ¢ok cesitli alanlarda yaygin olarak
kullanilmaktadir. Ancak ticari olarak iiretilen aktif karbonlarin maliyeti oldukca
yiiksektir bu durum diisiik maliyetli aktif karbon liretim ihtiyacim1 gerektirmektedir.
Ulkemiz karbon igerigi yiiksek biyolojik materyaller agisindan oldukga zengin
kaynaklara sahiptir. Bu kaynaklarin etkin olarak kullanilmasi amaciyla pek cok

calismalar yapilmaktadir.

Bu calisma milli kaynaklarimizdan ucuz ve kolay yolla iiretilen adsorbentlerin akut
metal zehirlenmelerinde kullanilabilirliginin incelenerek, adsorbentlerin sadece sulardan
metallerin uzaklastirllmasinda degil Gastro-intestinal sistemden de uzaklastilmasinda

kullanilabilecegini gostermektir.

Bu calismada ceviz kabugu, findik kabugu, kayisi c¢ekirdegi ve Okseotu bitkisinden
adsorbentler iretilerek karakterize edildikten sonra adsorpsiyon Ozellikleri

incelenmistir.

Termogravimetrik analiz yontemleri ile adsorbentlerin karbonizasyon sicakliklart
belirlenmistir. Bu sicakliklar ceviz ve findik kabugu ile kayis1 ¢ekirdegi i¢in 500°C iken
Okse otu bitkisi i¢in 400°C dir.

Uretilen adsorbentler BET vyiizey alani, gozenek dagilimi ve boyutu, kiil ve ugucu
madde igerigi, elementel analiz, SEM analizi, yiizey fonksiyonel grup analizi (FT-IR),

gibi ¢ok ¢esitli analitik islemlerle karakterize edilmistir.

Karakterizasyon sonrasi adsorbentler Pb*?, Cu*?, Mn*? ve Ni*? gideriminde gesitli
parametrelerin etkisini incelemek {izere denemelere tabi tutulmustur. Bu amagla
oncelikle pH denemeleri yapilmistir. Her bir adsorbent ile yapilan denemelerde Ph*?

giderimi i¢in uygun pH 5, Cu*? giderimi icin uygun pH 5,6 olarak bulunurken Mn*?
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giderimi igin uygun pH 7 ve Ni*? giderimi i¢in uygun pH 6 olarak bulunmustur. Diger
parametrelerin etkileri incelenirken yapilan biitiin adsorpsiyon deneylerinde yukarida

belirtilen pH’larda ¢alisilmustir.

Sicaklik denemelerinde adsorbentler birbirlerine benzer Ozellik gostermistir. Ancak
metallerde Pb*2, Cu*2, Mn*2 giderimi sicakligin artis1 ile artarken Ni*? giderimi ters bir

etki gostererek sicaklik artarken azalmistir.

Adsorbent miktarin etkisi incelenirken diger tiim parametreler sabit tutularak adsorbent
miktart her bir metal i¢cin her bir adSorbent ile ayri1 ayr1 denenmistir. Bu calisma
sonucunda adsorbent miktarinin artmasi % giderim degerlerini artirirken adsorbent
kapasitesinin diismesine sebep olmustur. CKA ile Pb*? gideriminde adsorbent miktari
0,4 g/I’'den 1 g/l ye artinldiginda % giderim degerleri sirasiyla %57,19’dan %89,81
artarken ge degerleri sirasiyla 63,61 mg/g dan 38.58 mg/g’a azalmistir. Benzer etki

diger adsorbent ve adsorbatlarda da gozlenmistir.

Bu asamaya kadar yapilan ¢alismalardan her bir metal i¢in hem % giderim hemde qe
degerleri bakimindan CKA ile adsorpsiyonun diger adsorbentlere gore daha iyi giderim
ve kapasiteye sahip oldugu goriilmustir. Bundan sonra konsantrasyon, izoterm,

termodinamik ve kinetik incelemeleri CKA adsorbenti ile arastirilmistir.

Adsorbat  konsantrasyonunun etkisi incelenirken 20-150 mg/l konsantrasyon
araliklarinda caligmalar yapilmistir. Konsantrasyonun artmast ile % giderim azalirken

ge degerleri artmistir.

Izoterm calismalari, adsorpsiyon izotermlerinden hesaplanan R. ve n degerlerine
bakilarak adsorbent ile adsorbat arasinda adsorpsiyonun uygun olup olmamas1 hakkinda
bilgi verir. Yapilan ¢aligmalarda Ri degerlerinin hepsi O ile 1 araliginda bulunmustur.
Bu durum adsorbentlerin adsorbatlarla uyumlu oldugunu gostermektedir. Caligmalarda
freundlich sabitindeki n degerlerine bakildiginda degerin 1 den biiylik olmasi
adsorpsiyonun uygulanabilirliginin yiiksek oldugunu gostermektedir. CKA ile yapilan
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denemeler sonucunda Pb*? ve Ni*? i¢in Langmuir izoterm modeli, Cu*? ve Mn*? igin ise

Freundlich izoterm modelinin uygun oldugu tespit edilmistir.

Kinetik ¢alismalar her bir metal i¢in 100 mg/l adsorbat miktarinda denenmis ve tiim

metaller i¢in yalanci ikinci derece Kinetik modelin uygun oldugu bulunmustur.

Tiim bu galismalar sonunda deney hayvanlari ile yapilacak calismanin CKA ve Pb*? ile

gerceklestirilmesine karar verilmistir.

Hayvan deneyleri ile yapilan ¢aligmalarda 1. Grup ve 4. Grup arasinda istatiksel olarak

anlamli bir diisiisiin oldugu tespit edilmistir (p<0,01).



93

KAYNAKLAR

Abak, H., 2008. Sulu c¢ozeltilerden metilen mavisinin findik kabugu yiizeyine
adsorpsiyon ve adsorpsiyon Kkinetigi. Yiksek Lisans Tezi, Fen Bilimleri
Enstitiisii Kimya Anabilim Dali, Balikesir.

Abbas, M., Kaddour, S., Trari, M., 2014. Kinetic and equilibrium studies of cobalt
adsorption on apricot stone activated carbon. Journal of Industrial and
Engineering Chemistry, 20 (2014), 745-751.

Acikyildiz, M., 2011. Bitkisel atiklardan aktif karbon iiretiminin optimizasyonu ve
adsorpsiyon Ozelliklerinin karakterizasyonu. Doktora Tezi, Fen Bilimleri
Enstitiisii Kimya Anabilim Dal1, Erzurum.

Adeogun, A. |, Pfudje, A. E., Idowu, M., Kareem, S. O., 2011. Equilibrium, Kinetic,
and thermodynamic studies of the biosorption of Mn(ll) ions from aqueous
solution by raw and acid-treated corncob biomass. Bioresources, 6 (4), 4117-
4134.

Aji, D. Y., 2001. Cocukluk caginda zehirlenmeler ve mantar zehirlenmesi, 1.U.
Cerrahpasa Tip Fakiiltesi Stirekli Tip Egitimi Etkinlikleri Pediatrik Aciller
Sempozyumu, Istanbul.

Aliyev, E., 2008. Siganlarda akut parasetamol zehirlenmelerinde mide yikama ve aktif
komiir uygulamasinin etkinligi. Uzmanlik Tezi, Istanbul Universitesi, Istanbul
Tip Fakiiltesi Cocuk Sagligi ve Hastaliklar1 Anabilim Dali, Istanbul.

Altundogan, H.S., Bahar, N., Mujde, B. ve Tume, F., 2007. The use of sulphuric acid-
carbonization products of sugar beet pulp in Cr(VI) removal. Journal of
Hazardous Materials, 144 (2007), 255-264.

Anirudhan, T. S. and Sreekumari, S. S., 2011. Adsorptive removal of heavy metal ions
from industrial effluents using activated carbon derived from waste coconut
buttons. Journal of Environmental Sciences, 23(12), 1989-1998.

Anonim 2007. T.C. Saglik Bakanlig1 Birinci Basamaga Yonelik Zehirlenmeler Tan1 Ve
Tedavi Rehberleri 2007. Editér Prof.Dr.Yesim Tuncok, Prof.Dr.Nuri ihsan
Kalyoncu ISBN: 978-975-590-228-9 Bakanlik Yayin Numarast: 712 HM Yayin
No: SB-HM-2007/14, Ankara.

Anonim 2014. http://www.samsunbakir.com.tr/bakir.html| (11.01.2015).

Arag, E., 2014. Sulu ¢ozeltideki kursun ve bakir iyonlarinin sepiyolit ile adsorpsiyonu.
Yiiksek Lisans Tezi, Istanbul Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii,
Istanbul.

Aras, E., 2010. Sularda nikel adsorpsiyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Celal Bayar
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Manisa

Asadullah, M., Asaduzzaman, M., Kabir,M. S., Mostofa, M.G., Miyazawa, T., 2010.
Chemical and structural evaluation of activated carbon prepared from jute sticks
for brilliant green dye removal from aqueous solution. Journal of Hazardous
Materials 174 (2010), 437-443.

Atalay, E. D., Gode, F., 2007. Modifiye edilmis talasla agir metal uzaklastirilmasi.
Yiiksek Lisans Tezi, Siilleyman Demirel Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii,
Kimya Anabilim dali, Isparta.

Atkins, P. W., 2001. Fizikokimya. Bilim Yayncilik, 1014 s, Ankara.



http://www.samsunbakir.com.tr/bakir.html%20(11.01.2015

94

Aygiin, A., 2002. Yerli dogal hammaddelerden aktif karbon iiretimi ve adsorpsiyon
ozelliklerinin incelenmesi. Yiiksek Lisans Tezi, ITU Fen Bilimleri Enstitiisi,
[stanbul.

Banat, F., Al-Asheh, S., Al-Makhadmeh, L., 2004. Utilization of raw and activated date
pits for the removal of phenol from aqueous solutions. Chemical Engineering
and Technology, 24 (2004), 80-86.

Bansal, R.C. and Goyal M., 2005. Activated carbon adsorption. CRC press,
Taylor&Francis, 470 p, New York, USA.

Baris, 1. ve Atabey, E., 2009. Tiirkiye’de Mesleksel ve Cevresel hastaliklar, Bursa,
http://www.verem.org.tr/pdf/izzettin_baris_2009.pdf, 20.4.2015

Basak, M., Gozaydin, M., Giinay, A., Danaci, M., 1997. Akut ila¢ zehirlenmelerinde
hastaya yaklasim prensibleri ve tedavide temel ilkeler. Tiirkiye Klinikleri Tip
Bilimleri, 17(6):386-96

Baskan, O., 2010. Marmara Bolgesi’nde agir metal zehirlenmeleri. Yiiksek Lisans Tezi,
T.C. Istanbul Universitesi Adli Tip Enstitiisii, Istanbul.

Bastug, F., 2008. Palmiye kabugu kokenli aktif karbon adsorpsiyonu ile agir metal
giderimi. Yiiksek Lisans Tezi, Siileyman Demirel Universitesi Fen Bilimleri
Enstitiisti, Isparta.

Beninati, S., Semeraro, D., Mastragostino, M., 2008. Adsorption of paracetamol and
acetylsalicylic acid onto commercial activated carbons. Adsorption Science &
Technology, 26 (2008), 721-734

Bilici, S. C., Uyar, M. F., Beyhan, Y., Saglam, F., 2006. Besin zehirlenmeleri, nedenleri
ve korunma yollar1. Saglik Bakanligi Temel Saglik Hizmetleri Genel Miidiirliigi
Gida Giivenligi Daire Bagkanligi, ISBN : 975-590-181-7, Ankara Sinem
Matbaacilik.

Bockris, J. O’M., Reddy, A. K. N., and Gamboa-Aldeco, M., 2000. Modern Chemistry
2A: Fundamentals of Electrodics. Kluwer Academic Publishers, 1534 p, New
York, USA.

Bohli, T., Ouederni, A., Fiol, N., Villaescusa, I., 2015. Single and binary adsorption of
some heavy metal ions from aqueous solutions by activated carbon derived from
olive stones. Desalination and Water Treatment, 53 (2015), 1082-1088.

Boztepe., A., 2011. Cesitli Biyoatik Malzemelerin Gazlastirilmas: ve Elde Edilen
Uriinlerin Karakterizasyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Yildiz Teknik Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii Kimya Miihendisligi Anabilim Dal1, Istanbul.

Calvete, T., Lima, E. C., Cardoso, N. F., Dias, S. L. P. and Pavan, F. A., 2009. Application
of carbon adsorbents prepared from the brazilian pine-fruit-shell for the removal
of Procion Red MX 3B from aqueous solution Kinetic, equilibrium, and
thermodynamic studies. Chemical Engineering Journal, 155 (2009), 627-636.

Chaari, 1., Fakhfakh, E., Chakroun, S., Bouzid, J., Boujelben, N., Feki, M., Rocha, F.,
Jamoussi, F., 2008. Lead removal from aqueous solutions by a Tunisian
smectitic clay. Journal of Hazardous Materials, 156 (2008), 545-551.

Cimen, C., Oter, C., Demir, H., Savran, A., 2005. Rat eritrositlerinden elde edilen
katalaz enziminin karekterizasyonu ve Kinetiginin incelenmesi, Yiiziincii Y1l
Universitesi Veterinerlik Fakiiltesi Dergisi, 16 (1), 15-20.

Daglioglu, N. and Hilal, A., 2014.
Http://Lokman.Cu.Edu.Tr/Adlitip/IndexiDosyalar/Page1827.Htm. (08 .12.2014).



http://www.verem.org.tr/pdf/izzettin_baris_2009.pdf
http://lokman.cu.edu.tr/Adlitip/İndexiDosyalar/Page1827.Htm

95

Dékmeci, 1., 1999. Toksikoloji akut zehirlenmelerde tan1 ve tedavi. Nobel Tip Kitap
Evleri, 50 s, Edirne.

Donmez, R., 2006. Dogal kil mineralleri kullanarak atik sulardan kursun (II) iyonunun
adsorpsiyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Celal Bayar Universitesi Fen Bilimleri
Enstitiisii, Manisa.

Dosemen, Y., 2009. Kestane kabugundan aktif karbon {iiretimi. Yiiksek Lisans Tezi,
[stanbul Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Istanbul.

Duman, G., Onal, Y., Okutucu, C., Onenc, S. ve Yanik, J., 2009. Production of
activated carbon from pine cone and evaluation of its physical, chemical, and
adsorption properties. Energy and Fuels, 23 (2009), 2197-2204.

Ekici, S. H., 2007. Kayis1 ¢ekirdeginden elde edilen aktif karbonla sulardan fosfat ve
bakir(Il) giderimi. Yiiksek Lisans Tezi, Firat Universitesi Fen Bilimleri
Enstitiisti, Elaz1g.

Ekmekyapar, Z., 2009. Dogal ve isleme tabi tutulmus adsorbentler ile atik sulardan agir
metal giderimi. Yiiksek Lisans Tezi, Atatiirk Universitesi Fen Bilimleri
Enstitiisti, Erzurum.

El-Hendawy, A.N.A., 2009. An insight into the KOH activation mechanism through the
production of microporous activated carbon for the removal of Pb2+ cations.
Applied Surface Science, 255 (2009), 3723-3730.

El-Sikaily, A., EI Nemr, A., Khaled, A. ve Abdelwehab, O., 2007. Removal of toxic
chromium from wastewater using gren alga Ulva Lactuca and its activated
carbon. Journal of Hazardous Materials, 148 (2007), 216-228.

Erentiirk, S. and Malkog, E. 2007. Removal of lead(Il) by adsorption onto Viscum
album L.: Effect of temperature and equilibrium isotherm analyses. Applied
Surface Science, 253 (2007), 4727-4733.

Esfandiar, N., Nasernejad, B., Taghi Ebadi, T., 2014. Removal of Mn(ll) from
groundwater by sugarcane bagasse and activated carbon (a comparative study):
Application of response surface methodology (RSM). Journal of Industrial and
Engineering Chemistry, 20 (2014), 3726-3736

Girods, P., Dufour, A., Fierro, V., Rogaume, Y., Rogaume, C., Zoulalian, A. ve
Celzard, A., 2009. Activated carbons prepared from wood particleboard wastes:
characterisation and phenol adsorption capacities. Journal of Hazardous
Materials, 166 (2009), 491-501.

Goswami, S. and Ghosh U.C., 2005. Studies on adsorption behaviour of Cr (VI) onto
Synthetic Hydrous Stanic Oxide, Water SA, 31 (4), 597-602.

Gilindogdu, A., 2010. Fabrika cay atiklarindan aktif karbon iiretimi, karakterizasyonu ve
adsorpsiyon oOzelliklerinin incelenmesi. Doktora Tezi, Karadeniz Teknik
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Trabzon.

Hameed, B.H., Ahmad, A.L. ve Latiff, K.N.A., 2007. Adsorption of basic dye
(methylene blue) onto activated carbon prepared from rattan sawdust. Dyes and
Pigments, 75 (2007), 143-149.

Hameed, B.H., Chin, L.H., Rengaraj, S.,2008. Adsorption of 4-chlorophenol onto
activated carbon prepared from rattan sawdust. Desalination, 225 (2008), 185—
198.

Ho, Y.S. and McKay, G., 1998. Kinetic models for the sorption of dye from aqueous
solution by wood. Journal of Environmental Science and Health Part B: Process
Safety and Environmental Protection, 76 (1998), 183-191.



96

Imamoglu, M. and Tekir, O., 2008. Removal of copper (II) and lead (II) ions from
aqueous solutions by adsorption on activated carbon from a new precursor
hazelnut husks. Desalination, 228 (2008), 108-113.

Kalavathy, M. H. and Miranda, L. R., 2010. Moringa oleifera—A solid phase extractant
for the removal of copper, nickel and zinc from aqueous solutions. Chemical
Engineering Journal, 158 (2010), 188-199.

Kannan, N. and Sundaram, M.M., 2001. Kinetics and mechanism of removal of
methylene blue by adsorption on various carbons—a comparative study. Dyes and
Pigments, 51 (2001), 25-40.

Karagoz, S., Tay, T., Ucar, S. ve Erdem, M., 2008. Activated carbons from waste
biomass by sulfuric acid activation and their use on methylene blue adsorption.
Bioresource Technology, 99 (2008), 6214-6222.

Keles, E., 2008. Kimyasal bilesimi farkli iic fosfat kayasi ile kursun(i1) iyonunun
adsorpsiyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Atatiirk Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii,
Erzurum.

Khoramzadeh, E., Nasernejad, B., Halladj, R., 2013. Mercury biosorption from aqueous
solutions by sugarcane bagasse. Journal of the Taiwan Institute of Chemical
Engineers, 44 (2013), 266—-269.

Kiruba, U. P., Kumar, P. S., Gayatri, K. S., Hameed, S. S., Sindhuja M., , Prabhakaran,
C. 2014. Study of adsorption kinetic, mechanism, isotherm, thermodynamic, and
design models for Cu(ll) ions on sulfuric acid-modified Eucalyptus seeds:
temperature  effect.  Desalination and  Water  Treatment, 1-18
d0i:10.1080/19443994.2014.966279

Koger, O., 2013. Zeytin posasi (pirina) iizerine malasit yesili’nin sulu ¢dzeltiden
adsorpsiyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Kilis 7 Aralik Universitesi Fen Bilimleri
Enstitiist, Kilis.

Krenzelok, E. P., 2002. New developments in the therapy of intoxications. Toxicology
Letters, 127 (2002), 299-305.

Kumar, P.S., Ramalingam, S., Kirupha, S.D., Murugesan, A., Vidhyadevi, T.,
Sivanesan, S., 2011. Adsorption behavior of nickel(Il) onto Cashew Nut Shell:
Equilibrium, thermodynamics, Kkinetics, mechanism and process design.
Chemical Engineering Journal, 167 (2011), 122-131.

Kiiciikgiil, E. Y., 2004. Ticari aktif karbon iiretimi ve 6zelliklerinin belirlenmesi. Dokuz
Eyliil Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Fen ve Miihendislik Dergisi, 6 (3), 41-
56

Li, W., Zhang, L., Peng, J., Li, N., Zhang, S. and Guo, S., 2008. Tobacco stems as a low
cost adsorbent for the removal of Pb(Il) from wastewater: Equilibrium and
kinetic studies. Industrial Crops and Products, 28 (2008), 294-302.

Malkoc, E. and Nuhoglu, Y., 2007. Determination of kinetic and equilibrium parameters
of the batch adsorption of Cr(VI) onto waste acorn of Quercus ithaburensis.
Chemical Engineering and Processing, 46 (2007), 1020-1029.

Malkog, E., 2006. Ni(IT) removal from aqueous solutions using cone biomass of Thuja
Orientalis. Journal of Hazardous Materials, B137 (2006) 899-908.

Metcalf, L. and Eddy H. P., 1972. Waste Water Engineering. Mac Graw-Hill, Inc.,
USA, 346-353 p.



97

Mutlu, S., 2009. Findik kabugu ve iiziim ¢ekirdeginden iiretilen aktif karbonlar ile
kursun iyonlarmin adsorpsiyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Istanbul Teknik
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Istanbul.

Nuhoglu, Y., Malkoc, E., 2009. Thermodynamic and kinetic studies for environmentaly
friendly Ni(ll) biosorption using waste pomace of olive oil factory. Bioresource
Technology. 100 (2009), 2375-2380

Onal, Y., Akmil-Basar, C., Eren, D., Sarici-Ozdemir, C. ve Depci, T., 2006. Adsorption
kinetics of malachite green onto activated carbon prepared from tungbilek
lignite. Journal of Hazardous Materials, 128 (2006), 150-157.

Ozgimen, D., 2007. Cesitli bitkisel atiklarin karbonizasyon yoluyla degerlendirilmesi.
Doktora Tezi, Istanbul Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Istanbul.

Rao, M.M., Ramana, D.K., Seshaiah, K., Wang, M.C., Chien, S.W. C., 2009. Removal
of some metal ions by activated carbon prepared from Phaseolus aureus hulls.
Journal of Hazardous Materials, 166 (2009), 1006—1013.

Sarikaya, Y., 1993. Fizikokimya. Gazi Biiro Kitabevi, 1151 s, Ankara.

Satora, L., Pach, D., Butryn, B., Hydzik, P., Balicka-Slusarczyk, B., 2005. Fly agaric
(Amanita muscaria) poisoning, case report and review. Toxicon, 45 (2005), 941
943.

Seven, G., 2010. Meme, bas boyun ve mide kanserli hastalarda radyoterapt oncesi ve
sonrasl 1z elementler ve agir metal diizeylerinin (Zn, Cu, Pb, Cd, Mn, Fe, Mg Ve
Co) ve bazi biyokimyasal (katalaz ve karbonik anhidraz) parametrelerin
incelenmesi. Yiiksek Lisans Tezi, Yiiziincii Y1l Universitesi, Fen Bilimleri
Enstitiisii Kimya Anabilim Dali, Van.

Seydioglu, G., 2009. Bitkisel atiklarin graniil aktif karbon tiretiminde degerlendirilmesi,
Yiiksek Lisans Tezi Anadolu Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Eskisehir.

Sharma, D.C. and Forster, C.F., 1993. Removal of hexavalent chromium using
sphagnum moss peat. Water Research, 27 (1993) 1201-1208.

Shaw, 1., 2005. Is it Safe to Eat? Enjoy Eating and Minimize Food Risks. ISBN 3-540-
21286-8 Springer Berlin Heidelberg New York, DOI 10.1007/b11381.

Shrestha, R. M., Varga, |, Bajtai, J.,, Varga, M., 2013. Design of surface
functionalization of waste material originated charcoals by an optimized
chemical carbonization for the purpose of heavy metal removal from industrial
waste waters. Microchemical Journal 108 (2013), 224-232.

Shukla, A., Zhang, Y.H., Dubey, P., Margrave J.L. ve Shukla, S.S., 2002. The role of
sawdust in the removal of unwanted materials from water. Journal of Hazardous
Materials, 95 (2002), 137-152.

Silverstein, R.M., Webster, F.X. ve Kiemle, D., 2005. Spectrometric Identification of
Organic Compounds. John Wiley and Sons, 7th ed.

Smith, J.M., 1981. Chemical Engineering Kinetics. McGraw-Hill, 676 pages, London.

Snyder, S. A., Adham, S., Redding, A. M., Cannon, F. S., DeCarolis, J., Oppenheimer,
J., Wert, E. C., Yoon, Y., 2007. Role of membranes and activated carbon in the
removal of endocrine disruptors and pharmaceuticals. Desalination. 202 (2007),
156-181.

Srivastava, V.C., Swamy, M.M., Mall, I.D., Prasad, B. and Mishra, .M., 2006.
Adsorptive removal of phenol by bagasse fly ash and activated carbon:
Equilibrium, kinetics and thermodynamics. Colloids and Surfaces A:
Physicochemical Engineering Aspects, 272 (2006), 89-104.



98

Sahin, A., 2006. Farkli adsorbanlarin agir metal iyonlarimi tutma kapasitelerinin
karsilastirilmasi. Yiiksek Lisans Tezi, Celal Bayar Universitesi, Fen Bilimleri
Enstitiisti, Manisa

Sahin-Ozli, H., 2010. Sulu ¢dzeltilerden Cu(II) ve Pb(II) iyonlarinin limon kabugu ve
komiirlesmis limon kabuguyla adsorpsiyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Atatiirk
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Erzurum.

Samdan, C. A., 2013. Kabak ¢ekirdegi kabugundan kimyasal aktivasyonla aktif karbon
iiretimi: Boya ve agir metal gideriminde degerlendirilmesi. Yiiksek Lisans Tezi,
Eskisehir Osmangazi Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Eskisehir.

Sencan, A., 2011. Findik kabugu ve findik kabugundan farkli yontemlerle elde edilen
aktif karbonun kursun (I1) sorpsiyon potansiyelinin belirlenmesi. Doktora Tezi,
Suleyman Demirel Universitesi, Fen Bilimleri Enstitusu, Isparta.

Tchobanoglous G, Burton F.L., 1991. Wastewater Engineering Treatment-Disposal-
Reuse. Third Edition, McGraw-Hill Inc., 1334 p, New York, USA.

Teker, M., Imamoglu, M. ve Bocek, N., 2009. Adsorption of some textile dyes on
activated carbon prepared from rice hulls. Fresenius Environmental Bulletin, 18
(2009), 709-714.

TS 438 1SO 331, Komiir- Analiz numunesinde rutubet tayini- Dogrudan gravimetrik
metot, 27.03.2002.

TS 711 1SO 562. Tas komiirii ve kok - Ugucu madde tayini, 11.03.2002.

TS EN ISO 287. Kagit ve karton - Bir partinin nem igerigi tayini - Etiivde kurutma
yontemi, 18.12.2013.

TS ISO 5984, Hayvan yemleri - Ham kiil tayini, 29.06.2009.

Uzun, 1., 2008. Kavak agaci artiklarindan aktif karbon iiretimi. Yiiksek Lisans Tezi,
Osmangazi Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Eskisehir.

Vural, N., 2007. Paulownia agaci odunundan ZnCl, aktivasyonu ile aktiflestirilmis
karbon {iretimi ve karakterizasyonu. Yiiksek Lisans Tezi, Osmangazi
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Eskisehir.

Watanabe, S., Suemaru, K., Inoue, N., Imai, K., Aimoto, T., Araki, H., 2008.
Pharmacokinetic and pharmacodynamic studies of drug interaction following
oral administration of imipramine and sodium alginate in rats. Naunyn-
Schmiedeberg’s Arch Pharmacol 378 (2008), 85-91. DOI 10.1007/s00210-008-
0297-4.

Weber, J. R., 1972. Physicochemical processes for water quality control. Wiley—
Intersience, 640 p, USA.

Wilson, K., Yang, H., Seo, C.W. ve Marshall, W.E., 2006. Select metal adsorption by
activated carbon made from peanut shells. Bioresource Technology, 97 (2006),
2266-2270.

Yavuz, O., Altunkaynak, Y. and Giizel, F., 2003. Removal of copper, nickel, cobalt and
manganese from aqueous solution by kaolinite. Water Research, 37 (2003), 948—
952.

Yener, J. And Aksu, Z., 1999. Atik sulardaki fenol ve klorofenollerin aktif karbon ve
kurutulmus aktif camura adsorpsiyonu. Tr. J. of Engineering and Environmental
Science, 23 (1999), 93-104.OTUBITAK.



99

Yildiztepe, E., Aksay, N. H., Demir, O., Aric1, A., Oransay, K., Evcim, S., Kalkan, S.,
Tuncgok, Y., 2010. Analysis of the year 2007 data of dokuz eyliil university drug

and poison information center. Tirkiye Klinikleri Tip Bilimleri Dergisi, 30(5)
1622-30.



100

EKLER

EK 1. Etik Kurul Karari

TiC.
ATATURK UNIVERSITESI REKTORLUGU
Hayvan Deneyleri Yerel Etik Kurulu Bagkanhgi

R
Sayr  :36643897-20 26.01.2015
Konu : Hayvan Deneyleri Yerel Etik Kurul Karar. ERZURUM

ATATURK UNIVERSITESI REKTORLUGUNE
(Hukuk Miisavirligine)

flgi  :26.12.2014 tarih ve 77040475/1722-26432 sayil yaziniz.

iigide kayitl yazida belirtildigi tizere, Universitemiz Miihendislik Fakiiltesi Dekanligi, Kimya
Miihendisligi Boliimii 6gretim tyesi Dog.Dr.Saliha ERENTURK’lin yiiriitiiciiliigiinde, Atatiirk
Universitesi Tip Fakiiltesi Dekanhiginin Tibbi Biyokimya Anabilim Dali Laboratuarlarinda yiiriitiilecek
olan “Akut Kursun ve Amitriptilin Zehirlenmelerinin Etkisinin Azaltilmasinda Ceviz
Kabugundan Uretilen Adsorbent ile Carbomix Aktif Kémiiriiniin Etkinliginin Ratlar Uzerinde
Karsilastirmah Incelenmesi” baslikli arastirma calismasi, Atatiirk Universitesi Hayvan Deneyleri
Yerel Etik Kurulumuzun 23.01.2015 tarih ve | sayili Oturumunda Hayvan Deneyleri Yerel Etik Kurulu
Basvuru Formu ve ekli belgeleri, gerekge, amag, yaklasim ve yontemler dikkate alinarak incelenmis ve
asagiya cikarilan 18 no’lu karar ile sézkonusu arastirma ¢alismasimin ytiriitiilmesinin etik kurallarina
uygun olduguna mevcut oy birligiyle karar verilmistir.

Bilgilerinizi ve geregini arz ederim.

b

Prof. Dr. Dervig OZDEMIR
Bagkan

Toplanti Tarihi :23.01.2015
Toplanti Sayis1 : |
KARAR N0 : 18- Atatiirk Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Dekanligi, Kimya Miihendisligi
Boliimii 6gretim iyesi Dog.Dr.Saliha ERENTURK iin yiiriitiiciiliigiinde, Atatiirk Universitesi Tip
Fakiiltesi Dekanliginin Tibbi Biyokimya Anabilim Dali Laboratuarlarinda yiiriitiillecek olan “Akut
Kursun ve Amitriptilin Zehirlenmelerinin Etkisinin Azaltilmasinda Ceviz Kabugundan Uretilen
Adsorbent Ile Carbomix Aktif Komiiriiniin Etkinliginin Ratlar Uzerinde Kargilastirmah
Incelenmesi” baglikli aragirma calismas ile ilgili 26.12.2014 tarih ve 77040475/1722-26432 sayili
Atatirk Universitesi Hukuk Miisavirliginin yazisi ekindeki Milhendislik Fakiiltesi Dekanlhipmimn
25.12.2014 tarih ve 48942413-70.01-5680 sayili yazist ile ekleri gériisiildii.

Yapilan goriismelerden sonra; adi gegen aragtirma ¢aligmasinin yiirtitiilmesinin, etik kurallarina
uygun oldugunun, meveut oy birligi ile kabuliine; karar verildi.

Adres : Atatiirk Universitesi Veteriner Fukiiltesi Dekanligr. 25240 - Yakutiye / ERZURUM
Telefon : 0-442-231 47 30 Fax : 0-442-231 55 63 e-mail: hadyck@atauni.edu.tr



101

EK 2. Deney Hayvanlar: Kullanim Sertifikasi

Q4

() (B

T

=

ueySeg |nuny 3113 [949A
BlONEN ua|Asuag uenahey
NVION 1IBUjIH 1Qjoid YIAISVLY ejersnipl 4qjoid

©)

—

i
!

@
T

—
>

!

T

§

@

v

!

Suuupzvy Yoy vvulp 2571 Youvivjut $vg wwgfa yvid
10DS O + Y1102 JVVS O UIUY jo unbilriak 0eNBjauall op vuruviBoid urnfy,
_ BlopByuvyvg uvuO 20. 21090

-

S~

@
O

v

!

T

i

@

—
v

>
o

S~

@
O

—
>

!

&)

i

@

—

2T TI'\Y’

~
s

)
S~

Q
O

—_—
v

i
!

S

Q!
O

O

v

!

@)

&)

Q

-

J

OO OO0

A (

7

| P

&)
@}
A
@<
g



102

OZGECMIS

1982 yilinda Giresun’un Tirebolu ilgesinde dogdu. ilk ve orta dgrenimini Tirebolu’da,
lise o6grenimi Giresun’da tamamladi. 1999 yilinda 6grenime basladigi Atatiirk
Universitesi Miihendislik Fakiiltesi Kimya Miihendisligi béliimiinden 2003 yilinda
mezun oldu. 2004 yilinda basladig1 Atatiirk Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Kimya
Miihendisligi Boliimii Temel islemler ve Termodinamik Anabilim Dali’nda yiiksek
lisansin1 2008 yilinda tamamladi. Ayn1 yi1l doktora egitimine basladi. 2010 yilinda
yayimladig1 makalesi ile Atatiirk iiniversitesi Fen bilimleri Enstitiisii tarafindan yapilan

Tez Makalesi yarigsmasinda tigiinciiliik, Anabilim dali birincilik 6diiliinii aldi.



