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OZET

Kursun (Pb+2) iyonlari, insan ve ¢evre riski perspektifinde yiiksek oncelikli tehlikeli bir
agir metal olarak smiflandirilmistir. Kursun, bir¢ok endiistriyel atik sularda yaygin olarak
bulundugu i¢in diinya ¢apinda 6nemli bir kirletici agir metal iyonu olarak kabul edilmektedir.
Bu sebeple, gerek Cevre Mevzuati ve gerek kamusal ¢evre sorunlari géz oniine alindiginda,
endiistriyel atik sulardan agir metallerin uzaklastirilmasi i¢in yeni tekniklerin arayisi tesvik
edilmektedir.

Adsorpsiyon prosesi, atik sulardan agir metal giderimi igin baslica tekniklerden biri
olarak oOne ¢ikmigtir. Sulu ortamlardan kursun iyonlarinin uzaklagtirilmasi igin giliniimiize
kadar yapilan caligmalarda birgok adsorbent hammaddeler halinde veya modifiye edilmis
yiizeyler seklinde kullanilmigtir. Bu ¢alismalarin ortak 6zelligi, kursun iyonlarinin
atiksulardan adsorpsiyonu i¢in nispeten verimli, diisiik maliyetli ve kolayca bulunabilen
adsorbanlar1 bulmay1 amaglamalaridir.

Bu c¢aligmada, balik pulundan elde edilen hidroksiapatit adsorbent olarak kullanilmis ve
sulardan kursun iyonlarinin giderimindeki etkinligi arastirilmistir. Bu amagla farkli Pb*? iyonu
konsantrasyonlarinda hazirlanan sulu ¢ozeltilerde analizler yiiriitiilerek optimum pH, optimum
adsorban dozu, optimum siire ve optimum baslangi¢ konsantrasyonu degerleri belirlenmistir.
Yapilan kesikli adsorbsiyon deneylerinde hidroksiapatitin Pb*? iyonlar1 i¢in optimum giderim
kosullar1 pH 4, adsorbent dozu 7,5 g/L, siire 60 dakika ve baslangig Pb*? konsantrasyonu 50
mg/L olarak belirlenmistir. Bu deneysel sartlar altinda maksimum kursun iyonu giderim
verimi %90 olarak elde edilmistir. Yapilan ¢alismada atik balik pullarindan elde edilen
hidroksiapatit ile kursun gideriminin, hidroksiapatitin elde edilisinin kolay olmas1 ve yiiksek
oranda giderim verimine ulagilmas1 bakiminda olduk¢a avantajli oldugu belirlenmis ve ¢cogu
adsorbsiyon yontemine gore daha yiiksek verim elde edilmistir.
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REMOVAL OF LEAD FROM WATER WITH ADSORPTION PROCESS BY USING
HYDROXYAPATITE OBTAINED FROM FISH FLAKES
(M.Sc. THESIS)
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ABSTRACT

Lead (Pb) ions have been classified as a high priority dangerous heavy metal in terms of
human and environmental risk. Lead ions are present commonly in many industrial
wastewaters, so they are considered as one of the important contaminant worldwide. For this
reason, when environmental protection legislation and public environmental issues are taken
into consideration, to search for new techniques for the removal of heavy metals from
industrial waste water is encouraged.

The adsorption process has emerged as one of the main techniques for heavy metal
removal from waste water. Many studies have been carried out to remove lead ions from
aqueous media, and many adsorbents have been used as raw materials or as modified
surfaces. The common feature of these studies is to find adsorbents that are relatively
efficient, low cost and easily available for the adsorption of lead ions from wastewater.

In this study, hydroxyapatite obtained from fish flakes was used as an adsorbent, and its
effect on the removal of lead ions from water was investigated. For this purpose, experiments
were carried out in the aqueous solutions prepared at different Pb*? ion concentrations to
determine optimum pH, adsorbent dose, time and initial lead concentration values. Optimum
removal conditions for Pb*? with hydroxyapatite were determined as pH 4, adsorbent dose of
7.5 g/L, optimum time of 60 min, and optimum initial concentration of 50 mg/L. Under these
experimental conditions, the maximum lead ion removal efficiency was obtained as 90%.
According to results of the study, hydroxyapatite obtained from fish scales was found to be
useful material to remove lead ions from wastewater by adsorption method in order to reach
high efficiency values when compared with many adsorbent materials.
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Wastewater
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1. GIRIS

Cevre kirliligi, ekosistem ve insan saghigi lizerinde istenmeyen olumsuz etkilere neden
oldugundan dolay1 dikkat ¢ekilmesi gereken énemli bir problemdir. Endiistriyel gelismelerin
artmasi, kimyasal atiklarin gesitliliginin ¢ogalmasi ve tarimda kullanilan ilaglarin artmasi ile
bitkiler, hayvanlar ve insanlar i¢in ciddi tehdit unsuru olusturan cevre kirliligi ortaya
cikmaktadir. Bu da zamanla ¢esitli bitki ve hayvan tiirlerinin yok olmasi, insan viicudunda
karsinojenez, mutagenez, teratojenez, solunum hastaliklar1 ve kansere neden olmaktadir
(Solomon ve ark., 2012).Cevre kirliliginde en 6nemli problemi olusturan unsur, yiizey

sularinin hizla kirlenmesidir (Huggett ve Stoddard, 2011).

Su; yeryiiziinde yasamin varligi i¢in en temel kaynaktir. Ancak, Sanayilesme ve
modernlesmenin artmasi, temiz su kaynaklariin giin gegtikge Kirlenmesine sebep olmaktadir.
Agir metaller, boyalar, ilaglar, yilizey aktif maddeler, pestisitler, kisisel bakim ftiriinleri ve buna
benzer bircok madde su kaynaklarini kirletmektedir ve bu kirleticilerin ¢ogunlugu insan ve
hayvanlar ig¢in c¢evresel olarak tehlikeli maddelerdir. Agir metaller, toksisiteleri ve
biyobirikimleri nedeni ile insan ve su yasami i¢in tehdit olusturmaktadir (Da, 2017). Agir
metallerden kaynakli su kirliligi, insan sagligin1 ve ekolojik dengeyi dogrudan tehdit eden
kirliklerden birisidir (Wu ve ark., 2018). Bu nedenle agir metal i¢eren endiistriyel atiksularin

alic1 ortama desarjindan 6nce aritilmasi biiyiik 6nem arz etmektedir (Pirouz ve ark., 2015).

Cr, Cu, Cd, Co, Ni, Pb, As, Zn, Mn, Se, Ag gibi agir metaller tagiyan endiistriler ¢evre
icin en tehlikeli olandir (Ahmad ve ark., 2011). Giinlimiizde, sulardan kaynakl kirleticilere
esas olarak fiziksel, kimyasal ve biyolojik olmak iizere bir¢ok yontem uygulanarak
uzaklastirilmas1 miimkiindiir. Bununla birlikte bu giderim yontemleri ¢ogu zaman karmagik
ve zaman alicidir. Bu nedenle alternatif aritim yontemleri gelistirilmektedir (Ma ve ark.,
2013).



2. LITERATUR ARASTIRMALARI

2.1. Agir Metaller

Fiziksel 6zellik bakimmdan 5 g/em® 'ten daha yiiksek konsantrasyona sahip olan
metaller Agir Metal” olarak tanimlanir. Agir metaller yeryliziinde dogal olarak bulunan
bilesiklerdir (Ho ve Ofomaja., 2006). Kursun, Kadmiyum, Krom, Demir, Kobalt, Bakir,
Nikel, Civa ve Cinko olmak tizere gesitli agir metaller bulunmaktadir. Bozunuma ugramalari
olduk¢a giigtiir. Viicuda hava, besin, temas ve igme suyu ile girebilirler. (Alwan ve ark.,
2010). Su igerisindeki agir metallerin fazlaligi merkezi sinir sisteminde tahrise ve bobrek ve
karacigere zarar verir (Futalan ve ark., 2011). Kursun, arsenik ve kadmiyum bir¢ok hastaliga

neden olan en zehirli agir metallerdir (Chen ve ark., 2010) .

Agir metal kirliligi bulunduran endiistriler, alict ortama desarj etmeden Once
arttilmalidirlar. Bu aritim metodlar1 nétralizasyon, kimyasal ¢oktiirme, iyon degistirme, ters
osmoz, elektrodiyaliz, membran filtrasyonu ve adsorpsiyon yontemleri uygulanabilmektedir
(Wang ve ark., 2017). Bu yontemlerin birgogu yiiksek maliyetleri ve ikincil aritma islemi
gerektiren atiklar trettikleri igin kullanim alanlar1 kisitlidir (Boamah, 2015). Son zamanlarda
hem {iretilen atik su miktarin1 azaltmak hem de aritilmis suyun kalitesini arttirmak i¢in daha
ucuz ve daha etkili yoOntemler iizerinde c¢alisilmistir. Atiksulardan toksik maddelerin

uzaklastirilmasinda adsorpsiyon, yaygin olarak kullanilan bir yontemdir (Yang ve ark., 2013).

Adsorpsiyon, alternatif bir aritim yontemi olarak kullanilmaktadir ve son zamanlarda
yiiksek adsorban kapasiteli ve diisiik maliyetli adsorbentlerin arastirilmasi 6nem kazanmustir.
Adsorbentler, mineral, organik veya biyolojik kokenli, zeolitler, endiistriyel yan iriinler,

tarimsal atiklar, biyokiitle ve polimerik malzemeler olabilirler (Kurniawan ve ark., 2006).

Cevre kirliligi bakimindan sorun olusturan agir metallerden biri de kursundur (Bereket,
1997). Kursun; piller, yakitlar, metal kaplama, radyasyon koruma malzemesi, benzin katkist,
akiimiilatorlerin iiretiminde gibi bir¢ok alanda yaygin olarak kullanilan agir metallerden
biridir (Li ve ark., 2015). Kursun iyonlarmin, toksik olmasi ve kolay bozunur olmamasi
nedeniyle cevre ve insan saghg iizerinde 6nemli zararl etkileri vardir. Insan viicudunda
kursunun birikmesi anemi, karaciger yetmezligi ve ensefalopatiye neden olabilmektedir

(Brudey ve ark., 2016).



2.1.1. Kursun (Pb)

Kursun, otomobil iiretimi, boyalar, piller gibi endiistriyel atiklardan kaynaklanan
tehlikeli bir agir metaldir (Lingamdinne ve ark., 2017). Atiksulardan ¢ikan kursun iyonlari,
biyolojik birikim egilimleri, toksisitesi, kaliciligi ve bozunumu zor olmasi nedeni ile ¢evre
kirliligine neden olan énemli agir metallerden biridir. Kursun viicuda solunum, i¢gme suyu ve
gida yoluyla girmektedir. Viicuda giren kursun, cigerlerde adsorplanarak kana karisir. Kan
yoluyla da karaciger, bobrek, beyin ve kas gibi dokulara taginir. Kursunun ¢ogu kemiklerde
depolanmaktadir. Ayrica anne karnindaki cenine ve anne siitiine de gegebilmektedir. Kandaki
kursun seviyesi 40 mg/L seviyesini asinca tansiyonu artirici etkisi de vardir (Han ve ark.,
2006). Insan viicudunda kursun birikimi, iireme sorunlarma ve merkezi sinir sitemi hasarma
neden olmaktadir. Ozellikle ¢ocukluk caginda olanlara fiziksel ve zihinsel aktivitelerde
gecikmeye neden olur. Ayrica kanserojen ve norolojik etkileri 6liime sebep olabilmektedir
(Suguna ve ark., 2014). Kursun, dogada (PbS), (Pb3(POs)2, PbsO(POs),, Pbs(PO4)3;0H),
(PbCO3) bilesikler seklinde bulunabilir. Tablo 2.1°de kursun iyonunun ozellikleri

verilmektedir.

Gilinlimiizde kursunun en sik kullanildig1 endiistrilerden biri akii ve radyatdr liretimi ve
kullanimi ile birlikte otomobil endiistrisidir. Kursun, madencilik ve islenmesi, akiimiilator,
alkali tiretimi, kaynak-lehim isleri, kursun icerikli boya iiretimi, matbaa, seramik kaplama,
plastik endiistrisinde kullanilmas1 sonucu alict ortama desarj1 gerceklesmektedir. Pb(II) iyonu
diisiik konsantrasyonlarda bile alict ortama desarjinda canlilar i¢in oldukca biiyiik bir toksik

etkilere sahip agir metaldir (Trivunac ve Stevanovic, 2012).

Tablo 2. 1.Kursun (Pb*?) *un Ozellikleri (DPT, 2001)

Atomik Ozellikleri Mekanik Ozellikleri
Atom agirligt 207,21 Sertlik 15
Atom Numarasi 82 Brinell sertligi ( Pb) 3,2-4,5
Periyodik durumu 4. grup; Brinell Sertligi 4,5-6,0
6. periyot (kimyasal Pb)
Sembolii Pb Kiilge Pb gerilme direnci 2000
(oda sicakliginda 2,5 cm?
i¢in)
Kristal sistemi Regiiler 3600




Valans degeri 2 veya 4 Haddelenmis Pb gerilme 15200
direnci (150 °C’de)
Sabit izotoplar1 204:206:207;208 Haddelenmis Pb gerilme
direnci (-750 °C’de)
Radyoaktif izotoplar1 | 209;210;211;214
Kiitlesel Ozellikleri Elektriksel Ozellikler
Ozgiil agirhik (20 11,34 20 °C’de elektrik direnci | 20,65 cm?/ pQ
°C’de)
327,40 °C’de kat1 11,005 100 °C’deelektrikdirenci | 27,02 cm?/pQ
Pb
yogunlugu
327,40 °C’de sivi 10,686 izafi elektrik 7,82
Pb Iletkenligi (Cu=100)
yogunlugu
Buhar Pb 103,6 [zafi elektrik 1,280
Yogunlugu Direnci (Cu=100)
(Hidrojen=1"egore)
Termal Ozellikler
Erime noktasi 327,4°C Kaynama noktasi (1 atm) 1525 °C
Buhar basinci (2100 11,7 atm Izafi 1s1 iletkenligi 8,2
oC) (Ag=100)
0 °C’de termal 0,0303 g/kal 327,4 °C’de termal kapasite 0,340 gr/kal
kapasite
0 °C’de 1s1 0,083 °C/kal 100 °C’de 1s1 iletkenligi, 0,081 °C/kal
iletkenligi, cm?, cm, cm?, cm,

Kursun i¢in Diinya Saglik Orgiitii ve Tiirk Standartlar1 Enstitiisii tarafindan belirlenmis

olan igme suyu standartlar1 Tablo 2.2’te verilmektedir (Who, 2011).

Tablo 2. 2. Kursun i¢in belirlenen igme suyu standartlari (TS 266, 2005).

Parametre

Diinya Saghk Orgiitii

Tiirk Standartlar1 Enstitiisii

Sinir deger Maksimum deger

Kursun (mg/L)

0,010

0,010 0,010



https://www.convertworld.com/tr/elektrik-direnci-direnc/mikroohm.html
https://www.convertworld.com/tr/elektrik-direnci-direnc/mikroohm.html

Kursun icin kita i¢cin Su Kirligi Kontrolii Yonetmeligi’'nde belirtilmis olan su

kaynaklarinin simiflarina gore kalite kriterleri Tablo 2.3 ‘te ve belirli endistriler i¢in alici

ortam desarj standartlar1 Tablo 2.4 ‘te verilmektedir.

Tablo 2. 3.Kita i¢i su kaynaklarinin siniflarina gore kursun igin kalite kriterleri (SKKY,

2004).
Su Kalite Su Kalite Siniflar
Parametreleri 1. sinaf 2. siif 3. simf 4. simf
Kursun 10 20 50 > 50

(ug Pb/L)

Tablo 2. 4.Su Kirliligi Kontrolii Yo6netmeligi’ne gore kursun igin alict ortam desarj
standartlar1 (SKKY, 2004).

Kusun konsantrasyonu (mg/L)

SEKTOR Anlik Numune | Kompozit numune
2 saatlik 24 saatlik

Maden Sanayi 0,5 -
Cam Sanayi Atiksularinin  Alict Ortama Desarj - 1
Standardi
Petrol Sanayi (Hidrokarbon Uretim Tesisleri) 1 0,5
Kimya Sanayi (Boya, Boya Hammadde ve Yardimci 2 1
Madde Uretimi ve Benzerleri)
Kimya Sanayi (Petrokimya ve Hidrokarbon Uretim 1 0,5
Tesisleri)
Metal Sanayi (Demir-Celik Uretimi) 1 0,5
Metal Sanayi (Genelde Metal Hazirlama ve Isleme) 2 1
Metal Sanayi (Sirlama, Emayeleme, Mineleme 1 -
Tesisleri)
Metal Sanayi (Metal Taslama ve Zimparalama 1 -
Tesisleri)
Metal Sanayi (Laklama/Boyama) 1 1
Metal Sanayi (Aliiminyum Hari¢ Olmak Uzere Demir 2 -
Dis1 Metal Uretimi
Metal Sanayi (Demir ve Demir Dis1 Dokiimhane ve 2 -




Metal Sekillendirme)

Tasit Fabrikalart (Otomobil, Kamyon, Traktor, 0,3 -
Minibiis, Bisiklet, Motosiklet ve Benzeri Tasit Araci
Ureten Fabrikalar)

2.2. Atiksulardan Agir Metal Giderim Yontemleri

Agir metal iyonu igeren atiksular icin cesitli giderim yontemleri bulunmaktadir. Bu
yontemleri noétralizasyon, kimyasal ¢oktiirme, iyon degistirme, ters osmoz, elektrodiyaliz,

membran filtrasyonu ve adsorpsiyon olarak siralayabiliriz (ileri, 2000; Boamah, 2015).

Notralizasyon,

Atiksuyun asitlik veya baziklik degerlerini sabitleme islemidir. Fazla asidik ve bazik
sular ¢evreye kirlilik olusturur. Atiksuyun alici ortama desarji saglanmadan 6nce notr hale
getirilmesi gerekmektedir. Suyun pH’mi1 nétr hale getirme sonraki aritim islemi igin aritim

veriminin yiiksek olmasina destek olmaktadir (Silverman, 2012).

Kimyasal Céktiirme;

(Cozelti igerisine bir takim kimyasallar eklenerek ¢ozelti icerisinde bulunan iyonlar ile
eklenen kimyasal maddelerin reaksiyona girmesi saglanir. Daha sonra olusan ¢okelek

filtrasyon islemi ya da santrifiijleme ile atiksudan uzaklagtirilir (Suntako, 2015).

Iyon Degistirme;

Iyon degisimi ydnteminde recineler kullanilarak, regine iizerindeki elektrostatik
kuvvetlerle tutulan iyonlar ¢ozeltide bulunan metal iyonlariyla yer degistirir. Bu yontemle
kayda deger miktarda agir metal geri kazanimi gerceklestirilebilmektedir. Yiiksek maliyet ve

belirli iyonlarin giderilmesi sistemin dezavantajlarindandir (Kurniawan ve ark., 2006).

Ters Osmoz;

Ters osmoz, en yiiksek seviyede filtrasyon isleminin gerceklestirildigi yontemdir
(Kratochil ve Volesky, 1998). Sistem icerisinde yar1 gecirgen zarlar yardimi ile osmotik
basingtan daha yiiksek bir basing verilerek tersine bir akim gergeklesir ve iyonlar yogun
taraftan az yogun tarafa geger. Ters osmoz tek basma basarili bir giderim

uygulayamamaktadir (Nghiem ve Fjioka, 2016).




Elektrodiyaliz;

Elektrodiyaliz, elektrik yiiklii secici gegirgen membran kullanilarak ortama elektrik
verilmesiyle olusan anot ve katot kutuplasmasiyla ortamdaki iyonlarin katot ve anota dogru
hareket etmesiyle aritimin gergeklesme islemidir (Haddad, 2017). Elektrik yiiklii membranlar
ve elektriksel potansiyel farkini kullanarak ayirma saglayan ve daha ¢ok agir metal geri
kazaniminda, pH kontroliinde, meyve sularinin asitliginin giderilmesinde ve tuzlu su
aritiminda kullanilan bir yontemdir. Bu sistemin igletme maliyeti; enerji tliketimi, besleme
akis hiz1 ve hiicre biiyiikliigii gibi tasarim parametreleri kullanilarak tasarlanan tesisin yatirim

maliyetine baglidir (Salt ve Dinger, 2006).

Membran Filtrasyonu;

Membran filtrasyonu isleminde yar1 gegirgen bir membran kullanilarak metallerin sudan
ayrilmast saglanir. Yalnizca askida kalan kati ve organik bilesiklerin giderimi degil, agir
metaller gibi maddelerin giderimi de bu yontemle miimkiindiir. Partikiil biiytlikliigiine bagh
olarak mikrofiltrasyon, ultrafiltrasyon ve nanofiltrasyon gibi membran filtrasyon teknikleri
uygulanabilir. Bu yontemler agir metal gideriminde yardimci prosesler olarak

degerlendirilmektedir (Firat, 2007).

2.3. Kesikli Adsorpsiyon Yontemi

Bir fazda iizerinde bulunan iyonlarin bir diger fazin yiizeyinde yogunlasmasi ve
tutunmasina adsorpsiyon denir (Sahan, 2007). Adsorbent olarak cesitli dogal ve sentetik
maddeler kullanilmaktadir. Bunlar arasinda aktif karbon, metal hidroksitler, tarim atiklar,
kimyasal olarak modifiye edilmis odun kokenli maddeler, polietilen tereftelat lifi gibi
seliilozik ve polimerik malzemeler, hidroksiapatit, nano partikiiller ve regineler sayilabilir
(Bulakhe ve ark., 2013). Sekil 2.1’de adsorpsiyon isleminin sematik olarak gosterimi ve Sekil

2.2’de Kat1-S1v1 olarak adsorpsiyon islemi verilmektedir.
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Sekil 2. 1.Adsorpsiyon igleminin sematik gosterimi

Srvi-kati arayiizeyi

Srv1 Film

Iy
Sivi bulk | Kati bulk

e “¢

Sivi Kati
Sekil 2. 2.Kati-S1vi adsorpsiyon olay1
2.3.1. Adsorpsiyon Tiirleri

Adsorplayan madde ylizeyi ile adsorplanan kimyasal arasindaki ¢ekim kuvvetlerine

bagli olarak adsorpsiyon; fiziksel, kimyasal ve iyonik olarak iige ayrilmaktadir.
Fiziksel Adsorpsiyon;

Fiziksel adsorpsiyon ekzotermik bir islemdir. Adsorbent madde ile adsorplanacak
madde arasinda fiziksel olarak c¢ekim kuvveti olusur ve bu cekim zayif Van der Waals
kuvvetleridir. Genellikle enerji 80 kj/mol’li asmamaktadir. Adsorplama islemi fiziksel ¢ekim

kuvvetli oldugu i¢in geri kazanimi kolaydir (Wang ve ark., 2017)
Kimyasal Adsorpsiyon;

Kimyasal adsorpsiyon, fiziksel adsorpsiyona nazaran yaklasik 100 kat daha giiclii bir
etkilesim i¢inde olan adsorpsiyon tiiriidiir. 600-800 kj/mol olan kimyasal baglar ile etkilesim

gostermektedir. Kimyasal bir siire¢ oldugu icin sicak ile dogrudan baglantilidir. Sicakligin



degisimi ile adsorbent maddeler farkli miktarlarda enerjiye sahip olurlar. Bu adsorpsiyon

tiiriinde adsorplama islemi giiclii oldugu icin geri kazanimi zordur (He ve ark., 2014).
Iyonik Adorpsiyon;

Adsorpsiyon islemi; adsorbent ile adsorlanan maddelerin iyonlar1 arasindaki zit
kutuplarin birbirini ¢ekmesi ile olusan bir elektriksel kuvvet s6z konusudur (Sang ve ark.,
2012).

2.3.2. Adsorpsiyona Etki Eden Faktorler
Sicaklik;

Sicaklik; adsorpsiyon isleminin hizin1 ve adsorbent ile adsorplanan madde arasindaki

¢ekim kuvvetini dogrudan etkiler.

pH;
Cozeltinin pH’1 adsorbent ile adsorplanan madde iyonlar1 arasinda ¢ekim kuvvetini

etkileyen bir faktordiir.
Adsorbentin Ozellikleri;

Adsorbentin, gozenek cap1 ve dagilimi, ylizey alani ve adsorbentin partikiil boyutu

adsorplama isleminde etkili olan bir faktordiir.
Adsorblanacak Maddenin Yapisi;

Adsorplanacak olan maddenin ¢6ziiniir olup olmamasi ve molekiil agirlig1 adsorpsiyon

isleminin verimi etkileyen unsurdur.
Temas Siiresi,

Adsorbent ile adsorplanan maddenin temas etme siiresi adsorpsiyon isleminin dengeye

gelerek optimumu belirlemede etkili olan bir unsurdur.

2.3.3. Adsorpsiyon Izotermleri

Sabit sicaklikta adsorbent tarafindan adsorplanan madde miktart ile denge
konsantrasyonu arasindaki baglantiya adsorpsiyon izotermi denir. Adsorpsiyon izotermleri,

adsorbentin kapasitesi ve adsorpsiyon enerjisi, adsorpsiyonun ne tiirde oldugu gibi 6nemli



bilgiler verir. Adsorpsiyon izoterminde; adsorbent madde tarafindan tutulan madde miktari,
tutulan maddenin derisiminin ve sicakligin birer fonksiyonudur. Adsorpsiyon dengesi verileri
izotermler, izobarlar ve izotermler cinsinden ¢izilebilir. Bir adsorpsiyon siireci en iyi sekilde
izotermlerden hesaplanabilir. En yaygin olarak kullanilan Freundlich ve Langmuir

izotermleridir (Ergiivenerler, 2015).
Langmuir Tzotermi:

Langmuir, adsorpsiyon izoterm modelinde adsorbentin yiizeyinde, tek tabakali
adsorpsiyon vardir ve adsorbant ile adsorbent arasinda etkilesimi yoktur (Hamdaoui ve
Naffrechoux, 2007). Adsorplanan molekiil bitisiginde bulunan diger baska bir baska molekiil
ile etkilesim halinde degildir. Langmiur izoterminde adsorplanmakta olan madde baslangi¢
konsantrasyonu ile birlikte adsorpsiyon islemi lineer olarak artmaktadir. Maksimum
doygunluk noktasina ulastigi zaman, yiizeyde tek bir tabaka ile kaplanir ve adsorpsiyon
isleminin enerjisi sabittir. Langmuir izoterm modeline ait lineer olmayan esitlik denklem 2.1

de verilmistir (Kumar ve ark. 2010).

Je = Om.b.Ce/(1+b.Ce) (2.1)

Bu esitligin dogrusal formiilii ise;

e = (1/b.gm.Ce)+(1/r) (2.2)
Bu esitlikte;

Ce :Adsorpsiyon sonrasinda ¢ozeltide kalan maddenin konsantrasyonu (mg/L)

Qe -Birim adsorban iizerinde adsorplanan madde miktari (mg/g)

Om - Yiizeyde tam bir tabaka olusturmak icin adsorplayicimin birim kiitlesinde adsorplanan
madde miktari, (mg/g)

b :Adsorpsiyon net entalpisi ile ilgili sabit (L/mg)

Adsorpsiyon igleminin elverisliligini bulabilmek igin Webber ve Chakkravorti
tarafindan tanimlanmakta olan boyutsuz ayirma yani R sabiti 2.3 denkleminden hesaplanir ve
bu sabitin 0 ile 1 arasinda bir degere sahip olmas1 adsorpsiyon isleminin uygunluk durumunun

saglandigini gostermektedir.

RL = 1/(1+bCo) (23)
Burada;

10



Co:  Baslangi¢ konsantrasyonu (mg/L)

b: Adsorpsiyon net entalpisi ile ilgili sabit
R.:  Langmuir bir sabittir. (Degerin izoterm tipinin elVerisli olup olmadigin
gostermektedir.)

Tablo 2. 5.izotermin uygunluk durumuna karsin degerler.

R. Degerleri Izoterm tipi

R >1 Elverisli olmayan
R =1 Lineer

O0<R <1 Elverisli

R.=0 Tersinmez

Freundlich Izotermi:

Freundlich izoterm modeli, adsorpsiyon prosesini ifade eden bir ampirik denklemden
olusmaktadir. Freundlich izoterminde, Langmuir izoterminden yola ¢ikilmis, baz1 varsayimlar
ve gelisimler yapilarak bu esitlik elde edilmistir. Freundlich izoterm modelinin adsorpsiyon

isleminde dogrusal olmayan denklemi 2.4 esitliginde verilmektedir;

e = K. Ce™ (2.4)
Bu esitligin dogrusal formu ise;
Inge = In Kg + (1/n).InCe . InQe (2.5)
Bu esitlikte;

Ce:  Adsorpsiyon sonrast ¢ozeltide kalan boyar madde konsantrasyonu (mg/L)

Qe: Birim adsorban iizerine adsorplanan madde miktar: (mg/g)

Ke:  Adsorbat ile adsorban arasindaki iliskinin giictinii gosterir (mg/g).

n: Adsorpsiyon yogunlugunun bir ifadesidir. n degeri, heterojenite faktoriidiir ve 0-1
araliginda degerler alir. Yiizey ne kadar heterojense, n degeri o kadar sifira yakin olur.

Ayrica 1/n degerlerinin 1-10 arasinda olmasi iyi bir adsorpsiyon oldugunun bir gostergesidir

(Hanab ve ark., 2009).
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Dubinin-Radushkevich (D-R) Izotermi;

D-R izoterm modelinde adsorpsiyon enerjisi (E), adsorpsiyon isleminin fiziksel ve

kimyasal 6zellikleri hakkinda bilgi verir (Messina ve Schulz, 2006).

Radushkevich (1949) ve Dubinin (1965) adsorpsiyon egrisinin adsorbentin gézenekli
yapistyla iligkili oldugunu bildirmistir (Ho ve Ofomaja, 2006). D-R izotermi, ayni tip
gozenekli yapilarla gergeklesen adsorpsiyon islemlerini agiklar. Bu yoniiyle, Langmuir

izotermi ile benzerlik gosterir.

E =R.T.In(1+1/Ce) (2.6)
Inge = InQ, — B.E? 2.7)
Burada;
ge:  Birim adsorban iizerinde adsorplanan madde miktart (mg/g)

Qs:  Maksimum adsorpsiyon kapasitesi (mg/g)
D-R izoterm sabiti

Polanyi potansiyeli (kj/mol)

Evrensel gaz sabiti (8,314 j)

Sicaklik (K)

= o mw

2.3.4. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon islemi, zamana bagl bir siirectir. Adsorbent ve adsorbant ile doygunluga
ulastigi ana dek gegen siire denge temas siiresi olarak adlandirilir. Cozeltiden Kirletici

gideriminde etkin adsorplayici madde segilirken adsorplama hizi 6nemli bir parametredir.

Bu ¢alismada, dengedeki adsorpsiyon kapasitesi (ge) ve Pb(Il) giderim verimi (I]), V;
cozelti hacmi (L), M adsorbent dozu (g) Co ve Ce sirastyla baslangi¢c konsantrasyonu ve son
konsantrasyon (mg/L) olmak iizere verilen denklemlere gore Esitlik 2.8 ve 2.9°da

hesaplanmistir;

Je = (Co—Ce) . VIM (2.8)
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N = [(Co — Ce)/Ce].100% 2.9)

Birinci Derece Kinetik Denklemi;

Langergren tarafindan gelistirilmis yalanci birinci derece hiz ifadesi 2.10 denklem ile

verilmektedir;

log (de — ) = logde — (k..t/2,303) (2.10)

Burada;

ge:  Denge meydana geldigi zaman adsorbe edilen madde miktart (mg/g)

qt: t zamaninda birim adsorban iizerine adsorplanan adsorbat miktar: (mg/g)
t: Zaman (dakika)

Ki: Langergren adsorpsiyon hiz sabiti (dakika'l)

Bu esitlige gore t’ye karsi log(ge—qt) grafiginin egiminden k; hiz sabiti kesisim
noktasindan g degeri hesaplanir (Acemioglu, 2004b)

Ikinci Derece Kinetik Denklemi:

Ho ve McKay yapmis oldugu calismalar dogrultusunda gelistirmis olduklar1 ikinci
derece kinetik hiz ifadesi 2.11 denklemi ile verilmektedir (Ho ve Mackay, 1999);

t/qt = (1/k2-qez)+(t/qe) (2.11)

Burada;

ko: Yalanci ikinci dereceden adsorpsiyon hiz sabiti (g/mg.dakika)

Qe: Denge meydana geldigi zaman adsorbe edilen madde miktar: (mg/g)
gt: Herhangi bir zamandaki adsorbe edilmis olan madde miktart (mg/g)
t: Zaman (dakika)

Bu esitlige gore t’ye karsi t/qt grafiginin egiminden k; ve kesisim noktasindan g, degeri

hesaplanabilir.
Partikiil I¢i Difiizyon Modeli;

Weber ve Morris tarafindan gelistirilmis olup ve 2.12 denklemdeki gibi ifade edilmistir
(Dogan ve Alkan, 2003).
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0e = kp.t+C (2.12)

qt: t zamamni stiresince adsorplanan madde miktart (mg/g)
Kp:  Partikiil i¢i difiizyon modeli igin hiz sabiti (mg/g d1/2)
tY2: Yari zaman (dak'?)

C: Partikiil i¢i difiizyon modeli icin denge oran sabiti

Weber-Morris modeline gore; adsorpsiyon isleminde gbzenek difiizyonu gergeklestigi
goriiliiyorsa, {2 degerleri q; degerlerine karsilik gelen grafige gecirildiginde orijinden
gecmekte olan bir dogru elde edilir. Hiz sabiti kp, 0t "nin t'2 kars1 ¢izilen grafiginin egiminden

hesaplanir. C ise kesim noktasidir (Waranusantigul ve ark. 2003).

2.4. Hidroksiapatit

Apatitler, c¢esitli dogal ve endiistriyel siireclerde Onemli materyallerdir. Apatit
mineralleri  floroapatit [Cas(PO4)3F], kloroapatit [Cas(PO4)sCIl] ve hidroksiapatit
[Cas(PO4)30H] olarak bilinmektedir. Giibre iiretiminde ve kontamine topraklarin
iyilestirilmesinde hammadde olarak kullanilirlar (Manning, 2008). Yiiksek adsorpsiyon
kapasitesi ve diisiik su ¢Oziiniirliigi nedeniyle, hidroksiapatit atik sulardaki agir metaller,

boyalar ve diger kirleticiler i¢in iyi bir adsorbandir (Ciobanu ve ark., 2012).

Hidroksiapatit (HAp) (Ca10(PO4)s(OH),), kimyasal benzerlikleri nedeni ile herhangi bir
yan etkisi olmaksizin, saglikli kemik dokusuyla aktif baglanma yetenegine bagl olarak kemik
ve dis implantlarinin hazirlanmasinda yaygin olarak kullanilmaktadir. Biyouyumluluk HAp’in
yap1 ve yiizey oOzelliklerine gore belirlenir. Hidroksiapatit ylizeyi iizerindeki ¢ok sayida OH
grubu, onu olduk¢a hidrofil malzeme yapar (Holst ve Cooper, 2010). Sekil 2.3’te HAp’in

molekiiler yapis1 verilmektedir.

O' Caz’ O Ca" O Cd
O—p O 0= P O 0= P O
o3 O o}
Ca?* Ca®*

OH"

Sekil 2. 3.HAp’in molekiiler yapisi (http://www.lookchem.com/Hydroxyapatite)
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HAp c¢ogunlukla toz halinde hazirlanmaktadir. Sekil 2.4 ‘da HAp’e ait bir goriintii
verilmektedir (Googerdchian, 2012).

Sekil 2. 4.Toz halde hidroksiapatit

Agir metallerin HAp ile giderilmesinde c¢esitli mekanizmalar one siirilmektedir.
Bunlardan bazilari; HAp yiizeyinde iyon degisimi, ylizey komplekslesmesi, HAp’in
¢oziinmesini takiben agir metallerden fosfat ¢okelmesi ve bununla birlikte beraber ¢okelme

seklindedir.

Mavropoulos yapmis oldugu bir ¢calismada XRD analizinin sonucuna gére HAp ile Pb?*
gideriminin HAp ’in ¢6ziinerek yeni bir kursun-kalsiyum fosfat kati ¢6zeltisinin Pb(10-
X)Cax(PO4)s(OH), (PbCaHAp) olusmasi ile kontrol edildigini 6ne siirmiistiir (Mavropoulos
ve ark., 2002).

HAp ile Pb? ‘min giderilmesinde net bir mekanizma giiniimiize kadar gegen siirete
belirlenmemis olup iki teori One siiriilmektedir. Bunlarin birincisi ¢ozilinerek ¢oktiirme

isleminin uygulanmasi, ikincisi ise iyon degisimi olarak ifade edilmektedir.

Birinci teori: HAp sulu ortama birakildiginda ¢oziinerek ortamda fosfat iyonlarinin
(PO5)3' serbest kalmasini saglamak ve daha sonra Pb? iyonlart ile reaksiyona girmesi
saglanarak piromorfit halinde [(Pb1g(PO4)s(OH)2] ¢okelmesidir. Reaksiyon denklemi asagida
verilmektedir (Arnich ve ark., 2003).

HAp’in ¢oziinmesi:

Cauo(PO4)(OH), + 14H* > 10Ca*? + 6(H,PO,) + 2H,0
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Piromorfitin ¢6kmesi:
10Pb?* + 6(H,PO4) + 2H,0 > Pbig(PO4)s(OH), + 14H*
Ikinci teori: Pb** iyonlarimin 6ncelik olarak HAp’in yiizeyine tutunma islemi

saglanmakta, daha sonra HAp igerisine difiize olarak Ca®" iyonlari ile katyon degisimi

gerceklesmektedir. Reaksiyon denklemi asagida verilmektedir (Arnich ve ark., 2003).

Iyon degisimi:

Ca1o(PO4)s(OH), + x Pb?* > (Caygx Pby) (PO4)s X(OH), + x Ca®*
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3. ONCEKi CALISMALAR

Nanohidroksiapatit-aljinat kompozit adsorbentleri kullanilarak kursun sorpsiyon
ozelliklerinin incelemeye alindig1 bir calismada aljinat bilyeleri ve filmleri olmak {izere iki
farkli tiirde adsorbent kullanilmistir. Bu iki adsorbent ile saf HAp kullanilarak yapilan bu
deneylerde kursun (II) gideriminin kiyaslamasi yapilmistir. Agirlikca % 50 nHAp igeren bir
film formundaki adsorbentlerin 6 saat sonunda dengeye ulasmasinda adsorpsiyon islem
kapasitesi 270,3 mg/g olarak bulunmustur. Bu c¢alismada kullanilmakta olan kompozit
adsorbentlerin adsorpsiyon igslem prosesindeki dinamik bir sekilde davraniginin yalanc ikinci
derece kinetik modeline uygunlugu ve denge verilerinin Langmuir izoterm modeline uygun
oldugu kanitlanmistir. Sonug¢ olarak bu ¢aligmada nHAp ve aljinat kompozit filmlerinin
adsorpsiyon deneylerinde kursun (II) uzaklastirilmasinda uygun bir adsorbent oldugu

savunulmustur (Googerdchian ve ark., 2012).

Diger farkli bir ¢alismada sulu ¢ozeltilerden nitrobenzen giderimi i¢in HAp-jelatin
nanokompozit adsorbenti hazirlanarak adsoprsiyon islemleri yapilmistir. Nitrobenzen
gideriminde optimumlari belirlemek icin temas siiresi, adsorbent dozu, sicaklik, pH, iyonik
giic, hiimik asit, ¢oOziicii etkisinin yam1 sira adsorpsiyon dengesi i¢in termodinamik
parametreler arastirilmigtir. Adsorpsiyon islemlerinin hizli oldugu ve sadece ilk 1 dakika
sonrasinda dengeye geldigi belirlenmistir. Adsorbent dozu miktarinin artmasiyla dogru
orantili bir sekilde giderimin arttig1, sicaklik ve pH arttikga da ters orantili olarak giderim
veriminin azaldigi gézlemlenmistir. Adsorpsiyon deneysel verilerinin hem Langmuir izoterm
modeline hem de Freundlich izoterm modellerine uyum sagladigi gozlemlenmis ve max

adsorpsiyon kapasitesi 42.373 mg/g olarak bulunmustur (Wei ve ark., 2014).

Kitosan/Hidroksiapatit(Cs/HAp) nano elyaf membrani elektro lif ¢ekim yontemi ile
hazirlanmistir. Bu adsorpsiyon c¢alismasinda sulu c¢ozeltilerden hazirlanan adsotbent ile
kursun, kobalt ve nikel iyonlarimin giderimi ¢alisilmistir. Hazirlanmig olan nano elyaf
membranlar FTIR, SEM ve BET analiz sonuglarina bakilarak karakterize edilmistir. Optimum
sartlarda (18.90 kV volt, akimin gectigi giris ¢ikis noktalar1 aras1 uzaklik 15.60 cm ve akis
hiz1 0.43 mL/sa) min deneyde kullanilmakta olan elyaf ¢apt 198 nm olarak bulunmustur. Bu
degerlerin BBD analiz sonuglarma gore nano elyafin ¢apt 200,6 nm olarak belirlenmis ve
uyumlu oldugu belirlenmistir. Temas siiresi, baslangi¢c konsantrasyonu ve sicakligin etkileri

belirlenmesi icin kesikli sistem kullanilarak arastirilmistir. Kinetik ¢alismalar1 ve denge
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caligmalarinin verileri sirasi ile yalanci ikinci derece ve Langmuir izoterm modellerine uyum

sagladigi bulunmustur (Aliabadi ve ark., 2013).

Diger farkli bir ¢alismada adsorpsiyon c¢aligsmasi i¢in nano hidroksiapatit ile kitin ve
kitosandan polimerik kompozitler elde edilerek sulu ¢ozeltilerden Cu (II) uzaklastirilmasi
arastirilmistir. Adsorpsiyon islem kapasiteleri min temas siiresileri belirlenerek 30 dakika icin
sirastyla n-HAp i¢in 4,7 mg/g, n-HAp/kitin (n-HApC) i¢in 5,4 mg/g ve nHAp/kitosan (nHAp-
Cs) i¢in 6,2 mg/g olarak bulunmustur. Kesikli sistem adsorpsiyon ¢alismalari; temas siiresi,
pH ve metal iyonu seciciligi gibi g¢esitli denge verilerini optimize etmek i¢in yiiriitilmiis ve
adsorbentler FTIR, TEM, XRD, SEM ve EDS analizlerinin sonucuna gore karakterize
edilmistir (Gandhi ve ark., 2011).

Farkl1 bir adsorpsiyon ¢alismasinda, Pb(I) ’nin kitosan ve ¢apraz bagli kitosan bilyelere
adsorpsiyonu incelenmistir. Bu ¢alismada ¢apraz baglayici ajan olarak epiklorohidrin (ECH)
kullanilmigtir. Adsorpsiyon islemlerinde optimum pH, karistirma siiresi, adsorbent dozu ve
baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi incelenmistir. Pb(Il) ¢ozeltisinin adsorpsiyon dengesine
ulastig1t deneysel verileri Langmuir izoterm modeline uygunluk gostermistir. Pb(Il) ’nin
kitosan bilyelerine tutulumu 72.89 mg Pb(ll)/g Kitosan, ¢apraz bagli kitosan bilyelerine
tutulumu ise 39.42 mg Pb (II)/g kitosan olarak bulunmustur (Gyananath ve Balhal, 2011).
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4. MATERYAL VE METOD

4.1. Materyal
4.1.1. Adsorbent (Balik Pulundan Elde edilen Hidroksiapatit)

Adsorbent maddenin hazirlanmasinda kullanilmak {izere balik halinden atik olarak
kullanilan balik pullar1 kullanilmistir. Balik pullar1 Kahramanmaras balik halinden temin

edilmistir.
4.1.2. Kullanilan Kimyasallar

Atiksulardan kursun giderim deneylerinde, 1000 mg/L standart Lead (II) Nitrate
(Pb(NO3),) ¢ozeltisi (Merck) kullanilmistir. Farkli derisimlerde Pb(II) konsantrasyonlarini
iceren ¢oOzeltiler stok kursun nitrat ¢ozeltisinden seyreltilerek elde edilmistir. pH ayarlamalari
HCI1 ve HaOH (Merck) kimyasallar1 kullanilarak yapilmistir. Deneyler i¢in kullanilan tiim

kimyasallar analitik saflikta olup tiim deneyler saf su kullanilarak yiiriitiilmiistiir.

4.1.3. Aracg ve Gerecler

Manyetik Karistirici: Adsorbentin sentezi sirasinda homojen karigim elde edilmesi igin ve
adsorbentin hazirlanmasinda kullanilmistir.

pH Metre: Hazirlanan Pb(II) ¢ozeltilerinin pH degerlerini 6l¢mek i¢in kullanilmistir.
Desikator: Hazirlanan Hidroksiapatit ‘in saklanmasi i¢in ve nem-kuruluk dengesini saglamak
icin kullanilmistir.

Hassas Terazi: Agirlik 6l¢iimlerinde kullanilmistur.

Etiiv: Hidroksiapatit sentezinde 1s1l islem uygulanarak kurutma isleminde kullanilmigtir.
Siringa Filtre: Adsorpsiyon isleminden sonra ¢ozeltinin filtrasyonu i¢in kullanilmastir.
Orbital Kanstirier: Kesikli adsorpsiyon deneyleri igin kullanilmistir.

Termometre: Adsorbentin sentezinde sicaklik 6l¢iimleri i¢in kullanilmistir.

ICP-OES: Pb(Il) konsantrasyonlarinin dl¢iimii i¢in kullanilmistir.

SEM: Adsorbentin karakterizasyonunda kullanilmistir.

EDX: Adsorbenitin karakterizasyonunda kullanilmistir.

FTIR: Adsorbentin karakterizasyonunda kullanilmistir.
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4.2. Metod
4.2.1. Adsorbentin Sentezlenmesi

Hidroksiapatit adsorbentinin elde edilmesi i¢in dncelikle 50g balik puluna 50mL 0,1M
HCI ilave edilerek manyetik karistiricida oda sicakliginda 15 dakika boyunca karistirilmastir.
Karistirma islemi bittikten sonra saf su ile yikama islemi gergeklestirilmis ve %5’lik NaOH
¢ozeltisi ile 70 °C sicaklikta 3 saat boyunca karimaya birakilmustir. 3 saatin sonunda olusan
¢okelek saf su ile birkac defa yikanarak etiivde 60 °C sicaklikta kurutulmustur. Edilen
maddeye %50’lik NaOH ¢ozeltisi ilave edilerek 100 °C derecede 1 saat boyunca manyetik
karistiricida karismaya birakilmistir. Olusan adsorbent ¢ozeltisi ndtr olana kadar saf su ile
yikanmigtir. Notr hale gelen adsorbent etiivde kurutulmus ve elde dilen hidroksiapatit
adsorbenti +4 °C‘de muhafaza edilerek adsorpsiyon deneyleri i¢in kullanilmistir (Tang ve
ark., 2016).

4.2.2. Adsorbent Karakterizasyonu

Yapilan calismada; FTIR (Fourier Transform Infrared Spektrometresi) spektrum cihazi
ile 400-4000 cm™ dalga boylari arasinda hidroksiapatitin (Cazo(PO4)s(OH)2) spektrumlari
alinmistir. Taramal1 elektron mikroskobu (SEM) ile goriintiileri alinip adsorbentin yiizey

morfolojisi ve boyutu belirlenmistir.

4.2.3. Kesikli Adsorpsiyon Deneyleri

Tim deneyler orbital kanstiricida 250 rpm hizinda ve oda sicakhginda (25+1°C)
yuriitilmiistiir. Hazirlanan ¢ozeltilerin pH’s1 0.1M NaOH ve 0.1M HCI ile ayarlanmigtir.

Reaksiyondan sonra ¢ozelti 0.45um gozenek ¢apl siringa filtre yardimiyla filtre edilmistir.

Kesikli adsorpsiyon calismalarinda sirasiyla pH, adsorbent dozu, temas siiresi ve
baslangic Pb(I) konsantrasyonu calismalar1 yapilmistir. Calismalarin ilk asamasinda pH
degerini bulmak i¢in 10 ve 50 mg/L baslangi¢ Pb(II) konsantrasyonuna sahip numuneler
hazirlanarak 12,5 g/L hidroksiapatit adsorbenti eklenmis ve 150 dakika karistirma siiresinde
farkli pH (2-9) degerlerinde ¢alisilmistir. Optimum adsorbent dozunun belirlenmesi amaci ile
diger degiskenler sabit tutularak (pH: 4, Pb*?: 10-50 mg/L), farkli adsorbent dozlarinda (2,5-
22,5 g/L) deneyler yiiriitilmistiir. Baslangi¢c kursun konsantrasyonunun etkisini belirlemek
icin yapilan deneylerde diger degiskenler sabit tutularak (pH: 4, adsorbent dozu:7,5 g/L)
farkh  Pb* konsantrasyonlarinda  (5-200 mg/L) numuneler {izerinde deneyler

gergeklestirilmistir. Son olarak karigtirma siiresinin etkisinin belirlenmesi amaci ile diger
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degiskenler sabit tutularak (pH:4, Pb*?: 10-50 mg/L, adsorbent dozu:7,5 g/L,) farkli siirelerde

(15-360 dakika) numuneler iizerinde deneyler gergeklestirilmistir.

4.2.4. Adsorpsiyon izotermi

Adsorpsiyon izotermini belirlemek i¢in 40 mL’lik farkli Pb(Il) konsantrasyonlarina
sahip (5-200 mg/L) numuneler hazirlanilarak sabit sicaklikta, pH 4 ve adsorbent dozu 7,5 g/L
degerleri sabit tutularak calismalar yiiriitiilmistiir. Elde edilen veriler kaydedilerek farkl

izoterm hesaplamalart yapilmistir.

4.2.5. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon kinetigi belirlenmesi icin sabit sicaklikta pH 4’te 7,5 g/L hidroksiapatit
adsorbent dozu ile 5-150 mg/L arasindaki farkli Pb(I) baslangic konsantrasyonlariyla
adsorpsiyon deneyleri orbital karigtiricida yiritilmistiir. Deneyler 15-90 dakika sonra
sonlandirilmis ve hidroksiapatit ayirildiktan sonra Pb(II) konsantrasyonlar1 6l¢iilmiistiir ve

veriler kaydedilmistir.
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5. BULGULAR VE TARTISMA

5.1. Adsorbentin Karakterizasyonu
5.1.1. SEM Yiizey Analizi

Taramali elektron mikroskobundan balik pulundan elde edilen hidroksiapatit
adsorbentinin yiizey analizi incelenmistir. Hidroksiapatit partikiilleri hem adsorpsiyon dncesi

hem de adsorpsiyon sonrasi 250, 500, 1000, 5000, 10000 ve 20000 kat oranlarinda

biiylitiilmiis SEM goriintiileri Sekil 5.1, 5.2 ve 5.3 ’te verilmistir.

Sekil 5. 1.Adsorpsiyon Oncesi-Sonras1 5000 kat SEM goriintiileri

(Sol=Ads. Oncesi, Sag=Ads. Sonrasi)

Sekil 5. 2. Adsorpsiyon Oncesi-Sonras1 10000 kat SEM goriintiileri

(Sol=Ads. Oncesi, Sag=Ads. Sonras1)
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Sekil 5. 3.Adsorpsiyon Oncesi-Sonras1 20000 kat SEM goriintiileri

(Sol=Ads. Oncesi, Sag=Ads. Sonrasi)

SEM goriintiilerinden hidroksiapatitlerin piiriizlii bir yiizeye ve gozenekli bir yapida
olduklar1 goriilmektedir. SEM goriintiilerinden her bir hidroksiapatit partikiillerinin farkli
boyutta yarigapa sahip oldugu goriilmektedir. Ayrica SEM goriintiilerinden 250 ve 500 kat
oraninda biiyiitiilmiis goriintiilerinde hidroksiapatit partikiillerinin deniz kabuklarindaki gibi

girintili ¢ikintili bir yapida olduklar1 ve daginik halde bulunduklar1 goriilmektedir.

5.1.2. EDX Analizi

Bu analiz raporunda olusturulan SEM  goriintiilerinden taramali elektron
mikroskobundaki enerji seviyesini arttirarak hidroksiapatit partikiillerinin bir noktasinin
iizerine elektron diisliriilmesiyle elde edilmis olan hidroksiapatit adsorbent maddesinin yapisal
olarak analizi yapilmaktadir. Adsorpsiyon Oncesi elde edilen EDX analiz sonuglar1 Sekil

5.4’te verilmektedir.

Spectrum: Acgquisition

Element Series unn. C norm. C Atom. C Error
[wt.%] [wt.%] [at.%] [wt.%]

Oxygen E-series 20.54 25.01 42 .66 2.6
Calcium E-series 43.39 52.85 35.98 1.5
Phosphorus K-series 15.86 19.32 17.02 0.6
Carbon E-series 0.76 0.93 2.11 0.2
Sodium E-series 1.27 1.55 1.84 0.1
Magnesium K-series 0.29 0.35 0.359 0.0
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Sekil 5. 4. Adsorpsiyon oncesi EDX sonucu

Adsorpsiyon oncesi analiz sonucunda hidroksiapatitin yapisinda bulunan iyon miktarlar
belirlenerek adsorbent madde karakterize edilmistir. EDX analizine gore hidroksiapatitin her
bir pargasinda farkliliklar g6zlemlenmistir. Bunun sebebi ise taramali elektron
mikroskobunun 6zelliginden kaynaklidir. Adsorpsiyon sonrast EDX analizler1 Sekil 5.5, 5.6

ve 5.7 ‘de verilmektedir.
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Spectrum: Acguisition
Element Series unn. C norm. C Atom. C Error
[wt.%] [wt.%] [at. %] [wt.5%]
Oxygen E-series 32.Z21 3g.32 58.05 3.7
Calcium KE—=series 33.33 39 .66 23.98 1.1
Phosphorus K-series 12.73 15.14 11.85 0.5
rarbon KE—series 1.80 2.14 4.32 0.3
Sodium K—series 0.78 0.93 0.98 0.1
Magnesium K-series 0.386 0.43 0.43 0.0
Lead M-—=series 2.84 3.38 0.39 0.1
Total 84.04 100.00 100.00

Sekil 5. 5.Adsorpsiyon sonrast EDX analiz sonucu
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Spectrum: Acquisition
Element Series unn. C norm. C Atom. C Error
[wt . %] [wt.%] [at.%] [wt.%]

Oxvgen K-series 10.45 13.35 37.3%9 1.3
Calcium K-series 23.81 30.42 34.01 0.8
Phosphorus K-series 8.90 11.37 le.45 0.4
Lead M—-series 34.56 44 .16 9.55 1.3
‘arbon K—-=series 0 - 0.69 2.59 0.1
Sodium K-series 0.00 0.00 0.00 0.0
Magnesium K-series 0.00 0.00 0.00 0.0

Sekil 5. 7.Adsorpsiyon sonras1t EDX analiz sonucu
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EDX analizi sonuglari, adsorpsiyon sonrast kursun iyonlarinin tutuldugunu ve bu
durumda adsorpsiyon isleminin basarili bir sekilde gerceklestigini gostermektedir. Taramali
elektron mikroskobundan yapilan analizin sonucunda goriildigi gibi her partikiil yapisinin
farklilik gosterdigi goriilmektedir. Bunun sebebi, her partikiiliin birbirinden farkli yapida
olmasindan ve taramali elektron mikroskobunun noktasal analiz yapmasindan kaynaklanmis
olmast muhtemeldir. Kisaca ornek verecek olursak 10 mikronluk bir partikiiliin yiizey
alanindan 1 mikron kadar bile olmayan bir alanin1 analiz edilmesinden kaynaklanmaktadir.
Bu durum, aynmi partikiilin farkli noktalarindan analiz yapildiginda farkli degerlerin

aliabilecegini gostermektedir.

Analiz sonucunda hidroksiapatitin yapisinda hangi maddeden ne kadar oranda
bulundugu goriilmektedir. Burda goriilen baz1 C, Mg ve Na gibi maddelerin hidroksiapatitin
yapisinda bulunmadigi halde analizde goriilmesi, adsorbent madde sentezlenirken veya analiz
yapilirken havada bulunan CO,‘in adsorbent madde {izerinde yapisarak kirlilik

olusturmasindan kaynakli olabilmektedir.

5.1.3. FTIR Yap1 Analizi

el

Sekil 5. 8.Hidroksiapatit partikiillerinin FTIR analizi (a:Ads. Sonrasi, b:Ads. Oncesi)



Sekil 5.8°de HAp’in FTIR spektrumu incelendiginde; 416-560-600 cm™ dalga
boylarindaki adsorpsiyon bantlarmin diisiik fosfat bantlarina, 962 ve 1090 cm™’deki
adsorpsiyon bantlarinin yiiksek fosfat bantlarmma karsilik geldigini gosterebilir (Chen ve
Chang, 2012). 3570 cm™ dalga boyundaki pikler O-H grubuna ait oldugunu gosterebilir.
Hidrojen baginin olusumu piklerin genislemesine ve daha diisiik dalga sayisina neden
olabilmektedir. (LeGeros, 1979). 871 cm™ ve 1417 cm™ dalga boyunda (CO3)* (karbonat)
piki goriilebilmektedir (Farris, 2010). Sekil 5.9 ’da ise hidroksiapatit partikiillerinin

adsorpsiyon oncesi ve sonrasi FTIR spektrumu ¢akisik halde verilmistir.
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Sekil 5. 9.Hidroksiapatit partikiillerinin adsorpsiyon dncesi ve sonrasi FTIR analizi
5.2. Pb(ll) Adsorpsiyon Deneyleri
5.2.1. pH Etkisi

Farkli pH degerlerinin hidsoksiapatit partikiilleri ile Pb(II) giderim veriminin etkisini
belirlemek i¢in pH 2 ila 9 degerleri arasinda deneyler yiiriitiilmiistiir. Sekil 5.10 ‘da farkli pH
degerlerindeki Pb(Il) % giderim verimleri gosterilmistir. Pb** miktar1 Co: 10-50 mg/L; temas
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stiresi: 150 dak, karistirma hizi: 250 devir/dak, adsorbent derisimi: 12,5 g/L olarak deneyler
yapilmustir.

pH’m Pb?* adsorpsiyonuna etkisinin incelendigi deneylerde pH 5 ve altindaki pH’larda
(3 ve 4) ¢alisilmistir. Bunun sebebi; pH 5’in altinda metallerin baskin tiirlerinin iki degerlikli
olmasi, metallerin tamamiyla ¢o6zeltide c¢Oziinebilir olmast ve bu yilizden c¢okelmenin

olmamasidir (Hasimi, 2006).

Yapilan deneyler sonucunda en yiiksek giderim pH 4’te gerceklesmistir. Diisiik
pH’larda (pH 3) Pb** iyonlar1 aktif adsorpsiyon sitelerine yerlesmek isteyen H" iyonlar ile
yarig halindedir. Bu da Pb** adsorpsiyonunu azaltmaktadir. Yiiksek pH’larda ise (pH>5.5)
kursun Pb(OH); halinde ¢okmektedir (Gupta ve ark., 2012).

Yapilan bu ¢alismada; Pb?*’nin kompozit HAp giderim mekanizmasimin degiskenlik
gosterdigini, Pb** gideriminin ¢6zelti pH’1na bagl oldugunu belirtmistir. pH 2 ve 3’te baskin
olan giderim mekanizmasinin HAp’in ¢6ziinmesi ve bunu takiben hidroksipiromorfitin
¢okelmesi oldugu belirtilmis, pH 4 ve 5°te HAp’in yapisindaki Ca®* ile Pb?"’nin katyon
degisim reaksiyonuyla yer degistirdigi ifade edilmistir (Jang ve ark., 2008).
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Sekil 5. 10.Pb(II) gideriminde pH "' etkisi ( pH;2-9, Co: 10-50 mg/L, HAp: 12,5 g/L,
Stire: 150 dk)
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5.2.2. Adsorbent Dozunun Etkisi

Adsorbent derigiminin etkisinin belirlenmesi amaciyla 40 mL, 10-50 mg/L Pb
¢ozeltilerine pH 4’te, 250 devir/dak karistirma hizinda, 2,5-22,5 g/L adsorbentler eklenerek
150 dakika temas siiresinde ¢ozeltilerden numuneler alinmis, seyreltme ve siringa filtrelerden
gecirme igslemlerinden sonra Pb** derisimleri belirlenmistir. Pb** adsorpsiyonuna etkisi Sekil
5.11°de farkli adsorbent derisimlerinde HAp kompozit hidroksiapatitlerin birim kiitleleri

basina giderilen Pb?* miktarlar1 gosterilmektedir.
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0,0 25 5,0 7,5 100 125 150 175 200 225 250

Adsorbent Dozu (g/L)

Sekil 5. 11. Pb(I1) giderimin de adsorbent dozunun etkisi (pH:4, Co: 10-50 mg/L, HAp: 2,5-
22,5 g/L, Siire:150 dk)

Yapilan bu calismada 2,5-22,5 g/l adsorbent derisimleri kullanilmis ve en yiiksek
giderim 22,5 g/L derisiminde adsorbent i¢eren Pb ¢ozeltisinde ger¢eklesmistir. Baslangig Pb**
derisimi 50 mg/L olan ¢alismada 2,5 g/LL derisimindeki adsorbentin ortamdaki Pb** iyonlarini
gidermekte yetersiz kaldigi, 22,5 g/L derisimindeki adsorbentin ise en yiiksek giderimi
gerceklestirdigi gortilmektedir (Sekil 5.11).

HAp kompozit adsorbenti ile nitrobenzen gideriminin arastirildigi bir ¢aligmada 1-15
g/L arasindaki derisimlerde adsorbent kullanilmistir. Adsorbent derisiminin artmasiyla Pb**
iyonlar1 i¢in elverigli ylizey alanlari ve adsorpsiyon bdlgelerinin arttigi boylelikle giderim

veriminin arttig1 ifade edilmistir. Ancak, adsorbent derisiminin artmasiyla giderim veriminin
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artmasina ragmen adsorpsiyon kapasitesinin ise azaldiglr (qm) belirtilmistir (Wei ve ark.,

2014).

5.2.3. Temas Siiresinin Etkisi

Adsorpsiyon deneylerinde siirenin etkisi Sekil 5.12 ‘de verilmektedir.

100
5
E
)
>
£
)
=
o
S 30 4 S — e 10mgL
[a W
O 25 mg/L
20 1 ——-—w%v—— 50mg/L
— —A-—-- 100 mg/L
10 1 — & —  150mg/L
O T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350 400

Siire (dakika)

Sekil 5. 12.Pb(Il) gideriminde siirenin etkisi (pH:4, Co: 10-150 mg/L, HAp: 7,5 g/L, Siire:15-
360 dk)

Elde edilen sonuglara gore adsorpsiyon i¢in optimum temas siiresi 60 dk olarak

bulunmustur. Yapilan calismada 60. dakikaya kadar Pb** giderim verimi artmaktadir. 60.

dakikanin sonunda adsorbentin aktif bolgeleri doygunluga ulagmakta ve daha fazla Pb**

giderimi olmamaktadir.

Kursun giderimi ile ilgili daha 6nce yapilan ¢alismalarda kullanilan adsorbentler i¢in
Pb%* giderimi farkli temas siirelerinde dengeye ulasmaktadir. Yapilan bir ¢aligmada HAp
kompozit adsorbentleri ile yapilan Pb?* adsorpsiyonu 40 dak temas siiresi sonucunda dengeye
gelirken (Gupta ve ark., 2012) bagka bir ¢alismada dogal hayvan kemiginden elde edilen HAp
adsorbentleri ile Pb®* adsorpsiyonu 60 dak temas siiresi sonucunda dengeye gelmistir (Hasret,
2010).
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5.2.4. Baslangi¢c Konsantrasyonunun Etkisi

100

95 4

90

85

80
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0 25 50 75 100 125 150 175 200 225

Baglangi¢ Konsantrasyonu (mg/L)

Sekil 5. 13.Pb(Il) giderimin de baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi (pH:4, Co: 5-200 mg/L,
HAp: 7,5 g/L, Siire:60 dk)

Baslangi¢ Pb?* derisiminin etkisinin belirlenmesi amaciyla 40 mL, 5-200 mg/L Pb
cozeltilerinde pH 4’te, 250 devir/dak karistirma hizinda, 7,5 g/L. adsorbent kullanilarak 60
dakikalik temas siiresinde ¢ozeltilerden numuneler alinmis, seyreltme ve siringa filtrelerden
gecirme islemlerinden sonra Pb** derigimleri belirlenmistir. Baslangi¢ derisiminin Pb**

adsorpsiyonuna etkisi Sekil 5.13°te gosterilmektedir.

Sekilde goriildiigli gibi Pb(Il) konsantrasynu arttik¢a verim azalmaktadir. En yiiksek
verim 10 mg/L ‘de goriilmektedir. Bu ¢alismada opimum olarak 50 mg/L belirlenmistir ve

verim %90’larda goriilmektedir.

Yapilan calismada baslangi¢c metal derisimi arttikca birim adsorbent basina giderilen
metal miktar1 azalmaktadir. En yiiksek giderim baslangi¢ derisiminin 10 mg/L oldugu Pb*?
cozeltisinde gerceklesmistir. Cozeltideki metal iyonu derisimi arttikca ylizeye ulasan metal
miktar1 artarken belirli bir derisimden sonra yiizeydeki aktif bolgeler metal iyonlar1 ile dolu

hale geldigi icin adsorpsiyon kapasitesi azalmaya baslamaktadir (Ozsoy, 2007).
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*nin atkestanesi ile adsorpsiyonunda ii¢

Biitiin (2006) tarafindan yapilan ¢alismada Pb
farkli derisimde (5-10-15 mg/L) ¢alisilmis ve derisimin artmasiyla Pb** gideriminin azaldig

bulunmustur.

5.3. Adsorpsiyon izoterm Modelleri

Hidorksiapatit ile Pb(II) giderimin de adsorpsiyon islemini karakterize edebilmek igin
Langmuir, Freundlich ve Dubinin-Radushkevich (D-R) Izotermi izoterm modellerinden

yararlanilmistir.

Adsorpsiyon izotermlerini belirlemek ig¢in 5-200 mg/L Pb(ll) konsantrasyonunda pH 4
‘te 7,5 g/L hidroksiapatit adorbent dozu kullanilarak 60 dakika boyunca orbital karistiricida
adsorpsiyon islemine tabi tutularak deneyler yiiriitiilmiistiir. Elde edilen verilere dayanaraktan
adsorpsiyon izoterm modelinin Langmuir, Freundlich ve Dubinin—Radushkevich (D-R)
Izotermi izoterm modelinde sabitleri hesaplama islemleri yapilmis olup adsorpsiyon isleminin

hangi izoterm modeline uygun oldugu bulunmustur.

Langmuir izotermi

1,6
y =0,0253x + 0,6316

1,4 - R’ = 0,9588

1,2 A

1,0 A

0,8 A

Celqge

061 e

0,4 4

0,2 A

0,0 T T T T T T
Ce

Sekil 5. 14.Langmuir izoterm modeli grafigi

Olusturulan Langmuir izoterm grafiginde kolerasyon katsayisi R?=0,9588 olarak

bulunmustur. Hesaplamalar dogrultusunda Tablo 5.1 ‘de sonuclar verilmektedir.
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Tablo 5. 1.Langmuir izoterm modeli verileri

gm(mg/g) b(L/mg) R RL
39,52 0,04 0,9588 0,33
Freundlich izotermi
2,0
y =0,7273x + 0,2826
R? =0,9989
1,5 A
qgi 1,0
-
0,5 1
0,0 T T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0

LogCe
Sekil 5. 15.Freundlich izoterm modeli grafigi

Olusturulan Freundlich izoterm modelinde kolerasyon katsayisi R?=0,9989 olarak
bulunmustur. Kolerasyon katsayisina bakarak Freundlich izoterm modeline uyum gdosterdigi

goriilmistiir. Hesaplamalar dogrultusunda Tablo 5.2 ‘de sonuglar verilmektedir.

Tablo 5. 2.Freundlich izoterm modeli verileri

n

Kr(mg/g)

RZ

1,37

1,91

0,9989
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Dubinin—Radushkevich (D-R) Izotermi

3,5
y = 2E - 14x + 1,4295
R? = 0,9256

3,0 A

Inge

[ ]
1,0 4
0,5 1
0,0 T T T T
0 2e+13 4e+13 6e+13 8e+13

EZ

Sekil 5. 16.Dubinin—Radushkevich (D-R) izoterm modeli grafigi

Olusturulan Dubinin—Radushkevich (D-R) izotermi modelinde kolerasyon katsayist
R?=0,9256 olarak bulunmustur. E=5 kj/mol olarak bulunmustur. Bu durum Polanyi
potansiyelinde ifade edilene gore E degeri 8-16 kj/mol degerleri arasinda bir deger alir ve 8
kj/mol ‘lin altinda ise adsorpsiyon islemi fiziksel 8 kj/mol ‘den biiyiik ise adsorpsiyon islemi
kimyasal olarak ifade edilir. Bu calismaya gore adsorpsiyon islemi fiziksel oldugu

sOylenebilir. Hesaplamalar dogrultusunda Tablo 5.3 ‘te sonuclar verilmektedir.

Tablo 5. 3.Dubinin—Radushkevich (D-R) izoterm modeli verileri

Qs(mg/g) | B(mol*j®) | E(kj/mol) R?
3,66 2x10°® 5 0,9256

5.4. Adsorpsiyon Kinetigi

Hidroksiapatit partikiilleri ile adsorpsiyon yontemiyle Pb(II) giderim caligmalarinda
adsorpsiyon kinetigi ¢alismalarinda birinci derece kinetik ve ikinci derece kinetik modellerine

gore incelendi ve partikiil i¢i difiizyon modeli incelendi. Caligmalarda her bir Pb(II)
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konsantrasyonlarinda (10-150 mg/L) her bir siire i¢in (15-90 dakika) pH 4 ve adsorbent dozu

7,5 g/L i¢in ayr1 ayri verilerde incelenmistir.

Birinci derece kinetik ¢alismast;

0,0
y =0,0094x + 2,1212
R? =0,6489

_0,5 .
— -1,0 -
=
&
O
b=
o
— -15 4

-2’0 .

[ ]
-2,5 T T T T T T
0 15 30 45 60 75 90

Sekil 5. 17.Birinci derece kinetik grafigi

Ikinci derece kinetik ¢alismast;

14

y =0,1012x + 3,0983
12 | R? = 0,9463

10 A

t/qt

0 20 40 60 80 100
t

Sekil 5. 18.1kinci derece kinetik grafigi
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Partikiil i¢1 difiizyon modeli ¢alismasi

20

184 y=

16 A

14 4

12 4

10 A

2,9787x + 11,994
R? = 0,9434

Sekil 5. 19.Partikiil i¢i diflizyon grafigi

10

Tablo 5.4‘te goriildiigii gibi kinetik verileri ve R? ler sirast ile 0,6489, 0,9463 ve 0,9434

olarak belirlenmistir. Bu durum gbz Oniine alindiginda adsorpsiyon islemlerinin ikinci

dereceden izoterm modeline uyum gosterdigi anlagilmistir.

Tablo 5. 4. Adsorpsiyon kinetik verileri

Birinci dereceden kinetik

ikinci dereceden kinetik

Partikiil ici difiizyon verileri

verileri verileri
ki(1/d) | ge(mg/g) | R® | ka(g/mg.d) | Qe(mglg) | R® |kp(mg/g.d”®)| C R’
0,02 18,74 10,6489 | 1,9x107 9,88 | 0,9463 0,76 11,994 | 0,9434

Adsorpsiyon deneylerinde en verimli sartlar Tablo 5.5’te verilmektedir.

Tablo 5. 5.Adsorpsiyon ¢alismasinda en verimli sartlar

Sartlar Pb(Il) Giderimi
pH 4
Hidroksiapatit Dozu (g/L) 7,5

Temas Siiresi (dk) 60

Adsorpsiyon Izotermi

Adsorpsiyon Kinetigi

Freundlich izotermi

ikinci Derece Kinetik
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6. SONUCLAR VE ONERILER

Bu ¢aligmada balik pulundan sentezlenmis hidroksiapatit partikiill maddesi ile sentetik
olarak hazirlanmis ¢ozeltiden Pb(Il) giderimi arastirtlmistir. Pb(I) giderimi i¢in giderim
yontemlerinden biri olarak kesikli adsorpsiyon yontemleri yiiriitiilmiistiir. Ik olarak adsorbant
maddesi olan hidroksiapatit elde edilerek adsorpsiyon ¢alismalarina baslanmistir.
Calismalarin devaminda hidroksiapatit adsorbentinin karakterizasyon islemleri yapilmistir.
Adsorbent maddenin karakterizasyon islemlerinde hem adsorpsiyon Oncesi hem de

adsorpsiyon sonrasi hidroksiapatit partikiillerin FTIR, SEM ve EDX analizleri yapilmstir.

Adsorpsiyon c¢aligmast sirast ile pH, adsorbent dozu, temas siiresi, baslangic
konsantrasyonu ve son olarak her bir baslangi¢ konsantrasyonu icin temas siiresi ¢aligilarak

adsorpsiyon deneylerinin agsamalari tamamlanmistir.

Ik olarak bu c¢alismanin pH deneylerinde 2-9 pH calismasinda optimum olarak

belirlenen pH 4 olarak belirlenmis ve pH ¢alismasinin verimi ise %90 olarak belirlenmistir.

Sonraki ¢aligmada ise adsorbent dozunun belirleme c¢aligmasi yapilarak 2,5-22,5 gL
araliginda hidroksiapatit partikiilleri ¢alismas1 yiriitilmiistir. Bu ¢alismada optimum

adsorbent dozu 7,5 g/L olarak belirlenmistir. Verim %90’larda gézlemlenmistir.

Calismanin diger bir asamasinda temas siiresi belirleme c¢alismasi yapilarak 15-360
dakika araliginda calisilmistir. Optimum temas siiresi 60 dakika olarak belirlenmistir. Verim

%90 olarak kaydedilmistir.

Son olarak baslangi¢c Pb(Il) konsantrasyon ¢alismasi yapilmistir. Bu ¢aligmada 5-200
mg/L araliklarinda Pb(II) konsantrasyonu c¢alisilmistir. Bu calismanin sonunda optimum

baslangi¢ konsantrasyonu 50 mg/L olarak belirlenmis verim ise %90 olarak kaydedilmistir.

Adsorpsiyon calismalarinda elde edilmis olan adsorbent maddenin karakterizasyon
isleminde FTIR, SEM, EDX analizleri yapilmistir. Adsorbentin karakterizasyon ¢alismasinda
adsorpsiyon igleminin basarili bir sekilde gergeklestigi goriilmektedir.

Adsorpsiyon islemi verilerine gére Langmuir, Freundlich ve Dubinin—Radushkevich
(D-R) izoterm modelleri g¢alisilmistir. Kolerasyon katsayilari sirasiyla 0,9588, 0,9989 ve
0,9256 olarak bulunmustur. Bu durum goz oniinde bulunduruldugunda en uygun izoterm

modeli Freundlich izoterm modeli uygun oldugu goriilmektedir.
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Adsorpsiyon verilerine gore adsorpsiyon kinetigi ¢alismalar1 yapilmistir. Birinci derece
kinetik ve ikinci derece kinetik ¢alismasi yapilmis ve bu verilere gore kolerasyon katsayilari
sirastyla 0,6489 ve 0,9463 olarak bulunmustur. Bu durumda adsoprsiyon isleminin ikinci
derece kinetigine uyum sagladigi gozlemlenmistir. Bunun disinda partikiil i¢i difiizyon modeli

caligmasi yapilmistir. Bu ¢alisama da kolerasyon katsayisi 0,9434 olarak bulunmustur.
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