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Sulu Cozeltilerden Amoksisilin Gideriminde Ani (Flas) Isitma
Yontemiyle Elde Edilen Aktif Karbonlarin Kullanimi

The Use of Activated Carbons Obtained by Flash Heating Method for
the Removal of Amoxicillin From Aqueous Solutions
Onemli noktalar (Highlights)
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& Aktif karbon tiretimi 10 dakikada gerceklesmistir (Activated carbon production were conducted 10 min).

*

R/
0.0

Ani 1sitma yontemi ile 1650-2374 m%/g yiizey alanina sahip aktif karbon iiretilmistir (Activated carbon with
a surface area of 1650-2374 m?/g was produced via flash heating method)

R/
0.0

Amoksisilin adsorpsiyonu yapilmistir (Amoxicillin adsorption was carried out).

X3

o

En yiiksek amoksisilin giderimi 300-500 mg/g arasinda belirlenmistir (The highest amoxicillin removal was
determined between 300-500 mg/g.)

Grafik Ozet (Graphical Abstract)

Ani 1sitma yontemi ile biyokiitleden tiretilen aktif karbonlar Amoksisilin gideriminde kullanilmigtir. /Activated
carbons produced from biomass by flash heating method were used in Amoxicillin removal.

| Ani 1s1tma (Flash heating) )
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Sekil. Deneysel yontem /Figure. Experimental method
Amag (Aim)

Adsorpsiyon kapasitesi yiiksek aktif karbonlarin kisa siirede iiretilmesi amaglanmistir./ It is aimed to produce
activated carbon have high adsorption capacity.

Tasarim ve Yéntem (Design & Methodology)

Biyokiitleden KOH aktivasyonu ile aktif karbon iiretilmis ve Amoksisilin gideriminde adsorbent olarak kullanilmistir./
Activated carbon produced from biomass with KOH activation and used as an adsorbent for amoxicillin removal

Ozgiinliik (Originality)

Aktif karbon tiretiminde ani (flas) 1sitma yéntemi ilk defa kullanilmistir./ Flash heating method was used for the first
time in the activated carbon production.

Bulgular (Findings)

Seliiloz orami yiiksek biyokiitleden ni 1sitma yontemiyle elde edilen aktif karbonun adsorpsiyon kapasitesi daha
yiiksektir./ The adsorption capacity of the product obtained from biomass with high cellulose content via flash
activation is higher.

Sonuc (Conclusion)

Aktif karbonlarin AMX adsorpsiyon kapasiteleri 303-500 mg/g araliginda bulunmustur./ AMX adsorption capacities
of activated carbons were determined in the range of 303-500 mg/g.
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Sulu Cozeltilerden Amoksisilin Gideriminde Ani
(Flas) Isitma Yontemiyle Elde Edilen Aktif
Karbonlarin Kullanimi

Arastirma Makalesi / Research Article

Aygiil YURTAY, Murat KILIC"
Kimya Miihendisligi Boliimii, Miihendislik Fakiiltesi, Eskisehir Teknik Universitesi, Tiirkiye
(Gelis/Received : 28.12.2021 ; Kabul/Accepted : 05.05.2022 ; Erken Gorliniim/Early View : 24.10.2022)
oz
Bu caligmada, farkli biyokiitle atiklar1 kullanilarak aktif karbon ilk defa ani (flas) 1sitma yontemi ile iretilmistir. Ani 1sitma
yontemiyle tiretilen aktif karbonlar, sulu ¢6zeltiden amoksisilin gideriminde adsorbent olarak kullanilmistir. Adsorpsiyon deneyleri
sonucunda elde edilen verilere farkli adsorpsiyon izoterm ve kinetik modelleri uygulanmis ve adsorpsiyon termodinamigi
arastirilmistir. Uretilen aktif karbonlarin amoksisilin (AMX) adsorpsiyon kapasitesi 300-500 mg/g arasinda bulunmustur. Sonuglar

degerlendirildiginde, ani (flag) 1sitma yontemiyle ylizey alanit ve mikrogdzenekliligi yiiksek aktif karbonlarmm amoksisilin
gideriminde etkili bir adsorbent olarak kullanilabilecegi belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Aktif karbon, ani 1sitma, amoksisilin, adsorpsiyonu, biyokiitle.

The Use of Activated Carbons Obtained by Flash
Heating Method for the Removal of Amoxicillin from
Aqueous Solutions

ABSTRACT

In this study, activated carbon was produced for the first time by flash heating method using different biomass wastes. Activated
carbons produced by the flash heating method were used as adsorbent in the removal of amoxicillin from the aqueous solution.
Different adsorption isotherm and kinetic models were applied to the data obtained from the adsorption experiments and adsorption
thermodynamics were investigated. The amoxicillin (AMX) adsorption capacity of the produced activated carbons was found
between 300-500 mg/g. When the results were evaluated, it was determined that activated carbons with high surface area and

microporosity can be used as an effective adsorbent in the removal of amoxicillin by flash heating.
Keywords: Activated carbon, flash heating, amoxicillin, adsorption, biomass.

1. GIRIS (INTRODUCTION)

Sanayi devriminin baglamasi ve modern toplumun
gelismesiyle birlikte hizla biiyilyen tretimde aktif
karbondan yararlanilmasi, gevresel diizenlemeler, temiz
gaz uygulamalari, hava kalite kontrolii, su kirliligi ve
enerji depolanmasma baglh olarak artmigtir. Aktif
karbonun birgok alanda kullanilmaya baglamasi, biiyiik
gapta Uretimi igin pratik, yenilik¢i alternatif 1sitma
yontemlerine olan gereksinimi ortaya koymustur.
Literatiirde genellikle kullanilan yontem olan yavas
1sitmada, 1s1 kaynagi iletim, taginim ve radyasyon yoluyla
karbon yatagini dis yilizeyden i¢ kisma dogru 1sitir ve
bdylece partikiiller igin farkli sicaklik dagilimina neden
olan termal (sicaklik) gradyani olusur. Bu termal
gradyan1 onlemek i¢in, genellikle daha yavas bir 1sitma
hiz1 kullanilir, bu da iiretim siiresini uzatir, boylece siire¢
daha fazla enerji tiikketimi ve daha yliksek maliyetlerle
sonuglanir. Diger bir sorun, termal gradyanin piroliz
gazlarinin ¢evreye salinmasini engellemesidir. Bu

*Sorumlu Yazar (Corresponding Author)
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nedenle bazi ugucu bilesenler parcaciklarin iginde
kalarak karbon birikimi sorunlarina yol agabilir. Biriken
karbonun mikro gézenekli ag1 engellemesi miimkiindiir,
bu da bozulmaya ve homojen olmayan mikro yapiya,
diisik toplam gozenek hacmi degerlerine ve ylizey
alanina yol agar [1-3]. Mikrodalga 1sitma, 1sinin
dogrudan {irline elektromanyetik dalgalar yoluyla
iletildigi ve biliylik miktarlarda 1sinin malzemenin ig
kismina aktarilabildigi bir alternatif teknik oldugu i¢in
yavas 1sitmadan dogan problemlerinin istesinden gelir
[4]. Mikrodalga enerjisinin doniisimii  geleneksel
1sitmada oldugu gibi iletim veya taginimla degil, dipol
rotasyonu ve partikiillerin i¢indeki iyonik iletimle olur.
Bu nedenle, islem siiresi mikrodalga isitma yoluyla
onemli Olglide azaltilabilir [5,6]. Ancak mikrodalga
1sitma yonteminin ekonomik olarak pahali olmasi ve
aktif karbonlarin iiretimi i¢in olgunlasmamis proses
6lgegine sahip olmasi baslica dezavantajlardir. Ciinkii bu
teknolojinin biiylik capta nasil dlgeklenecegi ve biiyilik
Olgekli mikrodalga 1sitmanin nasil bir performans

gosterecegi konusunda yeterli bilgi bulunmamaktadir
[2.7]
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Bu ¢alismada, 1sitma yontemlerindeki bu eksikliklerin
giderilmesi i¢in yenilik¢i, basit ve ekonomik olarak
biiylik 6lgekte uygulanabilir bir yontem olan ani (flas)
1sitma  yontemi  arastirilmig  ve bu  yontemin
gerceklestirilecegi reaktor tasarlanmigtir. Ani 1sitma
yontemi ile biyokiitleden aktif karbon iiretilmis ve bu
aktif karbonlar sulu ¢6ézeltiden Amoksisilin gideriminde
kullanilmistir. Amoksisilin bakterilere karsi yiiksek
direng, gostermesi sebebiyle yaygin olarak kullanilan bir
antibiyotiktir. Ancak atik sulardaki amoksisilin, birgok
organizma lizerinde toksik bir etkiye sahip oldugu i¢in
cesitli yontemlerle giderimi olduk¢a 6nemlidir. Yapilan
adsorpsiyon deneylerinden elde edilen verilerle, izoterm,
kinetik  ¢aligmalar1  yapilmig ve termodinamik
parametreler hesaplanmigtir.

2. MATERYAL VE METOD (MATERIAL and
METHOD)

2.1.Aktif karbonun ani (flag) isitma yontemi ile
iiretimi (Production of activated carbon by flash heating
method)

Aktif karbon iiretiminde hammadde olarak findik kabugu
(FK), piring kabugu (PK) ve misir sapt (MS)
kullanilmistir. Hammaddelerin  pargacik  boyutunu
kiigiiltmek amaciyla Retsch-Vibra SK-1 tip degirmen
kullanilarak ogiitiilmiis ve oOgitiilen hammaddeler
Retsch-Vibra AS 200 basic ASTM elek setinde
elenmistir. Her {i¢ hammadde igin pargacik boyutu
1,25>Dy>0,85 mm olarak segilmigstir. Aktif karbon
tiretiminde aktivasyon yodntemi olarak kimyasal
aktivasyon secilmis ve aktivasyon ajani olarak KOH
kullanilmistir. Hammadde ve KOH  agirlikca 1:1
oraninda belirli bir miktar distile su ile karigtirilmig ve 24
saat boyunca oda sicakliginda karanlik bir ortamda
bekletilmistir. Ardindan sicakligi 80°C ayarlanan etiivde
belirli bir siire kurutulmasi saglanarak karbonizasyon igin
hazir hale getirilmistir. Bu ¢alismada ilk defa aktif
karbon {iretiminde ani (flag) 1sitma ydntemi
uygulanmistir. Ani 1sitma yontemini gergeklestirmek
lizere yeni bir reaktor tasarlanmis ve Sekil 1°de detaylari
gosterilmistir  [9]. Deneysel c¢alismalarda 950°C
sicakliginda 1s1l igslem uygulanmis ve aktivasyon
siiresince reaktére 100 cm®/dk akis hizinda azot gazi
gonderilmistir. KOH ile aktive edilmis hammadde firinin
diger ucuna koyulmustur. Firin istenilen sicakliga

2
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geldikten sonra alt kisminda yer alan kayar mekanizma
ile ornek tizerine hareket ettirilmis ve bu sekilde 10
dakika boyunca karbonizasyon islemi
gerceklestirilmigtir. Ardindan firin kayar mekanizma ile
tekrar eski pozisyonuna getirilmistir. Karbonizasyon
sonrast elde edilen kati {irlinlin kimyasallardan
arinmasint saglayip ndtral hale getirmek igin kaynamis
saf su ile yikanmistir. Yikama isleminden sonra
105°C’ye ayarlanan etlivde kurutulmus ve 112
mikronluk elekten gecirilmistir.

2.2.Aktif karbon karakterizasyonu (Characterization
of activated carbon)

Aktif karbonlarin igerdigi karbon miktarlart ASTM
D5373 standardina gore oOl¢iim yapabilen LECO
CHNG628 elementel analiz cihazi ile belirlenmistir.
Quantachrome marka Autosorb-1 cihazi kullanilarak
BET yiizey alan1 bulunmustur. Ortalama gézenek boyutu
ile toplam g6zenek hacmi cihaz yazilimi ile belirlenmis,
mikrog6zenek alani, mikrogézenek hacmi ve dis yiizey
alani ise t-plot yontemiyle belirlenmistir. Verim Esitlik 1
ile hesaplanmustir.

i

Verim (%) = [%J*mﬂ (1)

Esitlikte;
Wac = Yikama sonrasi elde edilen aktif karbon miktari
Wi, = Reaktore beslenen hammadde miktar1

2.3.Amoksisilin adsorpsiyon c¢alisgmalar1 (Studies of
Amoxicillin adsorption)

Kesikli adsorpsiyon c¢alismalarinda {iretilen —aktif
karbonlar Amoksisilin (AMX) gideriminde
kullanilmistir ve amoksisilinin 6zellikleri Cizelge 1°de
verilmistir. ~ Oncelikle ~ 300-400-500-600-700 ppm
derisime sahip AMX standart ¢ozeltileri hazirlanmis ve
25-35-45°C sicakliklarinda adsorpsiyon ¢alismalari
yapilmigtir. 0.2 gram aktif karbon 250 ml hacminde
erlene alinmis ve iizerine hazirlanan AMX
¢ozeltilerinden 200 ml ilave edilmistir. Oda sicakliginda,
24 saat boyunca, 150 rpm karigtirma hizinda ¢alkalamali
inkiibatorde bekletilmistir. Aktif karbon/AMX karisimi,
ucuna filtre yerlestirilen siringa yardimiyla siiziilmiis ve
stizintiideki AMX miktarini belirleyebilmek i¢in 228 nm

. Gaz g¢ikisi

Sekil 1. Ani (flas) 1sitma reaktor sistemi (flash heating reactor system)
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dalga boyunda UV analizleri (Varian Cary 100 Bio UV-
Vis) yapilmistir. Aktif karbon miktari, karigtirma siiresi,
ortamin pH’1 parametreleri degistirilmemis, ¢ozeltinin

kendi pH’inda adsorpsiyonun gerceklesmesi
saglanmistir. Boylece gercek durumda aktif karbonun ne
kadar  amoksisilin  adsorplayacagi  belirlenmeye
calisilmigtir.

Cizelge 1. Amoksisilin antibiyotiginin 6zellikleri (Properties of
Amoxicillin) [8]

Antibiyotik ad1 Amoksisilin
NH;

H

)

Kimyasal yapis1 m N)—_D<
HO o ';E
O/“OH
IUPAC adi a-amino-hidroksibenzilpenisilin
Molekiil formiili C16H19N305S
Molekiil agirligi 365.40 g/mol
Sudaki ¢6zintirligi 3430 mg/L

3. BULGULAR ve TARTISMA (FINDINGS and
DISCUSSION

3.1.Aktif karbon karakterizasyon sonuclar1 (Results
of activated carbon characterization)

Ani 1sitma yontemiyle iretilen aktif karbonlarmn
ozellikleri Cizelge 2°de verilmistir. Ug farkli biyokiitle
kullanilarak yapilan {iretim sonucunda findik kabugu
(FK-AC) en disiik mikrogdzenek ve yiizey alanina
sahipken, misir sap1 (MS-AC) ve piring kabugu (PK-AC)
icin sonuglar olduk¢a yiiksektir. Hammaddeler
arasindaki bu farklilik lignoseliilozik yapilarindaki
farkliliktan ileri gelmektedir. Findik kabugunda lignin
orani, misir sapl ve piring kabugunda ise seliilloz ve
hemiseliiloz orami yiiksektir [9]. Termal bozundurma
sirasinda lignin sicakliga karsi direngli bir yap1
olustururken seliiloz ve hemiseliiloz yapilarmin tamami
bozunmaktadir. Bu sonug ani 1sitma ydnteminin 6zellikle
seliloz yapis1 bakimindan zengin biyokiitleler icin
olduk¢a kullanigh oldugunu gostermektedir. Ancak
uygulanan 10 dakikalik karbonizasyon siiresi sonucunda
iiretilen drilinlerin  ylizey alanlart ortak olarak

incelendiginde elde edilen degerlerin ticari aktif
karbonlar ile kiyaslanabilecek kadar yiiksek oldugu
goriilmektedir. Ortalama gézenek boyutlarinin 20°A’den
kiigiik olmas1 ise yapinin mikrogdzeneklere sahip
kanallardan olustugunu belirtmektedir [9].

3.2.Adsorpsiyon izotermleri (Adsorption isotherms)

Adsorpsiyon deneyleri sonucunda elde edilen veriler
kullanilarak farkli adsorpsiyon izoterm ve kinetik
modelleri uygulanmis ve adsorpsiyon termodinamagi
aragtirillmistir. Caligmada kullanilan modeller Cizelge
3°de 6zetlenmistir. Izoterm modellerinin PK-AC aktif
karbona uygulanmasiyla elde edilen egirler 6rnek teskil
etmesi agisindan Sekil 2°de verilmistir.

Izoterm modelini belirleyebilmek amactyla yapilan
deneysel ¢alismadan elde edilen veriler Langmuir,
Freundlich ve Dubinin—Radushkevich ve Temkin
izotermleri  kullanilarak modellenmistir. Langmuir
izoterm modeli, adsorpsiyonun gerceklestigi tabakanin
bir molekiil boyutunda oldugunu yani tek tabakali
adsorpsiyonun gerceklestigi temeline dayanir. Ayni
zamanda homojen adsorpsiyon tanimi olan her bir
molekiiliin sabit entalpi ile sabit sorpsiyon aktivasyon
enerjisine sahip oldugu ve adsorbent yiizeyinde belirli
sayida aktif boélge oldugu varsayimlarinda bulunur
[10,11].

Webber and Chakkravorti tarafindan dnerilen, boyutsuz
bir sabit olarak tanimlanan ayirma faktérii (Ry),
Langmuir adsorpsiyon izoterminin karakteristigidir
[12,13]. R degeri asagida verilen Esitlik 2 ile hesaplanir.

1
R 2
R (1+K_*C,) @

Bu denklemde C,, adsorplanan maddenin baslangic
derisimi (mg L) olarak tanimlamr. Ayirma faktdriine
(RL) bakilarak segilen adsorbentin adsorpsiyona
uygunlugu belirlenir. Diisiik Ri degerleri (0-1 aralig),
adsorpsiyonun uygun oldugunu gostermektedir. Cizelge
4 incelendiginde ayirma faktorii degerlerinin 0 ile 1
arasinda hesaplanmasi, ¢aligilan kosullarda aktif karbon
iizerine amoksisilin adsorpsiyonunun uygun oldugunu
belirtmektedir [14].

Cizelge 2. Aktif karbon 6zellikleri (Properties of activated carbons)

FK-AC PK-AC MS-AC
Nem (%) 10.30 8.96 12.15
Kiil (%) 1.77 2.33 17.73
Verim (%) 22.26 14.99 13.33
C (%) 81.15 71.46 61.67
BET yiizey alan1 (m?/g) 1650 2573 2304
Ortalama gdzenek boyutu (A°) 13.25 15.26 17.33
Toplam gozenek hacmi (cm®/g) 1.093 1.964 1.997
Mikrogozenek hacmi (cm?/g) 0.6277 0.9500 0.6670
Mikrogdzenek yiizey alan1 (m?/g) 1218 1861 1321
Dis yiizey alan1 (m?/g) 432 712 983
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Sekil 2. PK-AC aktif karbonunun izoterm egrileri a)Langmuir izoterm modeli b)Freundlich izoterm modeli ¢)Dubinin-
Radushkevich izoterm modeli d)Temkin izoterm modeli

Cizelge 4. 35°C adsorpsiyon sicakliginda ve farkli

¢ozelti derisimlerinde Langmuir aywma faktord
(Langmuir separation factor at 35°C adsorption
temperature and different solution concentrations)
FK-AC PK-AC MS-AC
Cozelti Ayirma Ayirma Ayirma
Derisimi Faktorii Faktorii Faktorii
(mg/L) (Ru) (Ru) (Ru)
300 0.056 0.062 0.083
400 0.043 0.047 0.063
500 0.035 0.038 0.051
600 0.029 0.032 0.043
700 0.025 0.027 0.037
Ug farkli aktif karbon icin hesaplanan izoterm
parametreleri ve R? degerleri Cizelge 5-7’de
gosterilmektedir.  Cizelgeler ortak incelendiginde

adsorpsiyon isleminin yiiksek R? degerine gore Langmuir
izotermine uydugu goriilmektedir. Bu varsayimlar goz
Oonline alindiginda, amoksisilin adsorpsiyonun tek
tabakali adsorpsiyon oldugu ve adsorpsiyonun
gerceklestigi yilizeyin homojen aktif bolgelere sahip
oldugu sdylenebilir. Denge anina kadar, ylizey homojen
olarak AMX molekiilleri ile dolar ve denge aninda
maksimum adsorplama kapasitesine ulasmis olur.
Freundlich izoterm modeline uygunluk gosteren
adsorpsiyon sistemlerinde adsorbentin yiizey enerji
dagilimi heterojen yapidadir. Baska bir ifade ile
adsorbent yiizeyinde adsorplama islevini yerine getiren

bdlgelerin her biri farkli adsorplama potansiyeline sahip
olup, her bir alanin kendi igerisinde homojen yapida
oldugu kabul edilir. Cizelgedeki Freundlich izoterm
modelinin R? degerlerine bakildiginda diisiik oldugu
goriiliir. Yani bu modele uymayarak yiizey enerji
dagiliminin heterojen bir yapida degil homojen bir
yapida oldugu anlagilir.

Yiizeyde tam bir monomolekiiler tabaka olusturabilmek
icin gerekli adsorbent miktarna gosteren qm degerleri
incelendiginde FK-AC igin 263-303 mg/g, PK-AC igin
454-500 mg/g ve MS-AC igin 384-400 mg/g olarak elde
edilmistir. Bu veriler aktif karbonlarin yiizey alani
arttikga artmistir. FK-AC, PK-AC ile MS-AC aktif
karbonlarinin yiizey alanlar1 sirasiyla 1650,09 m?/g,
2573,45 m?/g, 2304,76 m?/g olarak belirlenmis ve gm
degerleri ylizey alaniyla paralel sekilde artmistir.

Dubinin-Radushkevich ~ (DR) izoterm  modelinin
sabitlerinden biri olan E (kj/mol) adsorpsiyon tipinin
belirlenmesinde kullanilir. 1 mol iyonun ¢dzeltiden
adsorbent yiizeyine transferi i¢in gerekli enerji
degisimini ifade eder. Eger E < 8§ kj/mol ise fiziksel
adsorpsiyon; 8<E<16 kj/mol araliginda ise iyon degisimi
adsorpsiyonudur [15]. Her ii¢ hammadde i¢in hesaplanan
E degerlerine bakildiginda 8-16 kj/mol araliginda oldugu
ve adsorpsiyon tipinin iyonik adsorpsiyon oldugunu
gostermektedir.
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Cizelge 5. Findik kabugundan (FK-AC) elde edilen aktif karbonun AMX adsorpsiyon izoterm degerleri (AMX adsorption
isotherm values of activated carbon obtained from hazelnut shell (FK-AC))

Langmuir Adsorpsiyon izotermi

T (°C) 1/gm 1(gm*KL) gm (Mg/g) Kv (L/mg) R?
25°C 0.0038 0.1566 263 0.022 0.9682
35°C 0.0035 0.0591 285 0.056 0.9827
45°C 0.0033 0.0453 303 0.072 0.9871

Freundlich Adsorpsiyon izotermi

T (°C) In Ke 1/n Kr n R?
25°C 45138 0.1635 91.3 6.1 0.7003
35°C 5.1145 0.0859 166.4 11.6 0.5615
45°C 5.2144 0.0773 183.9 12.9 0.6041

Dubinin-Radushkevich Adsorpsiyon izotermi

T (°C) B Ingm gm E (kj/mol) R?
25°C -6*10° 4.92 136 12.9 0.7208
35°C -3*10° 531 201 12.4 0.5914
45°C -2*10° 5.38 217 12.4 0.6372

Temkin Adsorpsiyon izotermi

T (°C) B B*InK+ Kt b R?
25°C 35.3 30.69 2.4 70.2 0.6891
35°C 221 145.69 724.3 115.7 0.5573
45°C 20.8 167.15 3092.8 127.1 0.5970

Cizelge 6. Piring kabugundan (PK-AC) elde edilen aktif karbonun AMX adsorpsiyon izoterm degerleri ((AMX adsorption
isotherm values of activated carbon obtained from rice husk (PK-AC))

Langmuir Adsorpsiyon izotermi

T (°0C) 1/gm 1(gm*KL) gm (Mg/g) KL (L/mg) R?
25°C 0.0453 0.0453 454 0.04 0.9928
35°C 0.0395 0.0395 476 0.05 0.9942
45°C 0.0335 0.0335 500 0.06 0.9941

Freundlich Adsorpsiyon izotermi

T (°C) In Ke 1/n Kr n R?
25°C 5.168 0.1628 175.51 6.14 0.9522
35°C 5.169 0.1731 175.74 5.78 0.9746
45°C 5.241 0.1667 188.86 5.99 0.9802

Dubinin-Radushkevich Adsorpsiyon izotermi

T (°C) B Ingm Om E (kj/mol) R?
25°C -3*10° 5.46 237 12.9 0.9776
35°C -3*10° 5.48 241 12.9 0.9861
45°C -3*10° 5.53 251 12.9 0.9914

Temkin Adsorpsiyon izotermi

T (°C) B B*InKr Kr b R?
25°C 575 111.21 6.9 431 0.9311
35°C 62.7 106.17 54 40.9 0.9578
45°C 61.6 127.78 7.9 429 0.9616

Cizelge 7. Misir sapindan (MS-AC) elde edilen aktif karbonun AMX adsorpsiyon izoterm degerleri ((AMX adsorption
isotherm values of activated carbon obtained from corn stalk (MS-AC))

Langmuir Adsorpsiyon izotermi

T (°C) 1/gm U(gm*KL) gm (Mg/g) KL (L/mg) R?
25°C 0.0025 0.0564 400 0.045 0.9896
35°C 0.0026 0.0705 392 0.038 0.9940
45°C 0.0026 0.0846 384 0.031 0.9938

Freundlich Adsorpsiyon izotermi

T (°C) In Kr 1/n Ke n R?
25°C 5.173 0.129 176.46 7.76 0.9361
35°C 4.950 0.163 141.19 6.16 0.9562
45°C 4.844 0.175 126.93 5.71 0.9723

Dubinin-Radushkevich Adsorpsiyon izotermi

T (°C) B Ingm gm E (kj/mol) R?
25°C -2*10° 5.44 230 15.8 0.9573
35°C -2.5*10° 5.33 205 14.1 0.9476
45°C -3*10° 5.26 192 12.9 0.9665

Temkin Adsorpsiyon izotermi

T (°C) B B*InKt Kt b R?
25°C 41.46 130.7 3.15 59.8 0.9081
35°C 49.87 70.9 1.42 51.4 0.9534
45°C 52.27 455 2.39 50.9 0.9665
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Adsorpsiyon  kinetigi  parametreleri,  ger¢eklesen
adsorpsiyon mekanizmasini ve hiz smirlayic1 basamagi
belirmemek adina 6nemlidir [22]. Adsorpsiyon kinetigini
arastirmak icin, 25°C adsorpsiyon sicakligi segilerek,
s6zde birinci dereceden kinetik model (Lagergren), sdzde
ikinci dereceden kinetik model (HO), Elovich kinetik
modeli ve partikiil i¢i difiizyon kinetik modeli
kullanilmis ve elde edilen veriler ile model egrileri
olusturulmustur.

Birinci dereceden kinetik model, genellikle adsorpsiyon
siiresinin birinci basamagina uyarken tim adsorpsiyon
stiresi boyunca gecerli degildir. Ikinci dereceden kinetik

model ise, tiim adsorpsiyon siiresi boyunca kinetik
davranist ongoriir [13]. Cizelge 8-10 incelendiginde
regrasyon katsayis1 (R?) degeri en yiiksek olan kinetik
model, ikinci dereceden kinetik modeldir ve adsorpsiyon
kinetigi bu modele uymaktadir. S6zde birinci ve ikinci
dereceden kinetik model, adsorpsiyon diflizyon
mekanizmasini agiklamazlar ve adsorpsiyon difiizyon
mekanizmasi partikiil i¢i difiizyon modeli ile incelenir.
Model egrisinin baslangigtaki kavisli kismi sinir tabakasi
etkisi ile agiklanirken, dogrusal (lineer) kismi pargacik ici
difiizyonun gerceklestigini gostermektedir. Hiz kontrol
mekanizmas1 ise  adsorpsiyon islemi sirasinda
degisebilmektedir.

Cizelge 8. FK-AC iizerine AMX adsorpsiyonu i¢in hesaplanan kinetik parametreleri, 25°C (Calculated kinetic parameters for

AMX adsorption on FK-AC, 25°C)

Birinci dereceden kinetik model

ikinci dereceden kinetik model

Derisim Cdeneysel k1 Qhesaplanan R? Odeneysel ko Qhesaplanan R2
300 198 0.020 120 0.924 198 0.00047 200 0.994
400 204 0.017 110 0.964 204 0.00047 204 0.994
500 236 0.015 111 0.987 236 0.00046 238 0.998
600 331 0.014 171 0.959 331 0.00028 333 0.998
700 337 0.015 164 0.971 337 0.00031 333 0.999

Elovich kinetik model Partikiil ici difiizyon modeli

Derisim Odeneysel B a R? Qdeneysel Kp C R?
300 198 0.022 123 0.980 198 8.76 84 0.925
400 204 0.019 136 0.986 204 8.73 89 0.939
500 236 0.015 175 0.988 236 9.87 108 0.942
600 331 0.021 127 0.971 331 16.16 124 0.871
700 337 0.015 178 0.976 337 15.48 139 0.882

Cizelge 9. PK-AC tizerine AMX adsorpsiyonu i¢in hesaplanan kinetik parametreleri, 25°C (Calculated kinetic parameters for

AMX adsorption on PK-AC, 25°C)

Birinci dereceden kinetik model

ikinci dereceden kinetik model

Derisim Qdeneysel k1 (hesaplanan R? (deneysel k2 (hesaplanan R?
300 284 0.017 40 0.956 284 0.0019 285 0.999
400 328 0.016 71 0.976 328 0.0010 322 0.999
500 382 0.015 109 0.975 382 0.00058 384 0.999
600 418 0.011 119 0.908 418 0.0006 400 0.999
700 442 0.021 143 0.966 442 0.00047 454 0.999

Elovich Kinetik model Partikiil ici difiizyon modeli

Derisim Qdeneysel B o R? (deneysel Kp C R?
300 284 0.0047 581 0.982 284 4.13 234 0.874
400 328 0.0047 581 0.977 328 6.59 245 0.881
500 382 0.0049 560 0.995 382 10.28 252 0.929
600 418 0.0048 572 0.984 418 11.21 264 0.883
700 442 0.0038 718 0.973 442 10.52 308 0.976

Cizelge 10. MS-AC iizerine AMX adsorpsiyon i¢in hesaplanan kinetik parametreleri, 25°C (Calculated kinetic parameters
for AMX adsorption on MS-AC, 25°C)

Birinci dereceden kinetik model

ikinci dereceden kinetik model

Derisim (deneysel k1 (hesaplanan R? (deneysel ko (hesaplanan R?
300 271 0.028 23 0.974 271 0.0041 270 1.000
400 312 0.016 33 0.891 312 0.0024 322 1.000
500 327 0.012 38 0.961 327 0.0019 357 0.999
600 355 0.008 54 0.926 355 0.0013 357 0.999
700 387 0.002 39 0.951 387 0.0021 357 0.999

Elovich kinetik model Partikiil ici difiizyon modeli

Derisim Qldeneysel B a R? Odeneysel Kp C R2
300 271 0.0044 625 0.909 271 2.52 243 0.757
400 312 0.0041 669 0.932 312 3.89 266 0.791
500 327 0.0038 722 0.994 327 3.43 281 0.935
600 355 0.0036 747 0.943 355 3.86 292 0.899
700 387 0.0031 877 0.856 387 3.71 342 0.718
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Sekil 3’deki egriler incelendiginde adsorpsiyon prosesini
iki fazin takip etme egiliminde oldugu goriilmektedir.
Partikiil ici difiizyon grafigindeki iki faz, adsorpsiyon
isleminin yiizey adsorpsiyonu ve ardindan gdzenek ici
difiizyonu ile ilerledigini gosterir. i1k kavisli kism1, sinr
tabakast etkisini gosterirken; ikinci dogrusal kisim,

partikiil  veya  gozenek  difiizyonu  nedeniyle
gergeklegmistir [15].
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Sekil 3. Partikiil i¢i diflizyon model egrileri (Intraparticle
diffusion model curves)

Ani (flag) 1sitma yontemi ile {iretilen aktif karbonlarin
literatiirdeki ¢aligmalarla karsilagtirilmasi Cizelge 11°de
gosterilmigtir. Deneysel yontemlerde uygulanan kosullar
dikkate alindiginda 2-4 saat araliginda iretilen aktif
karbonlara kiyasla bu ¢calismada ani 1sitma yontemiyle 10
daikalik aktivasyon siiresi sonunda iiretilen aktif
karbonlarin giderim sonuglari literatiirle
kargilagtirildiginda ¢ogunlukla yiiksek degerler elde
edildigini gostermektedir.

3.3.Adsorpsiyon
thermodynamics)

termodinamigi (Adsorption

Termodinamik sabitlerin belirlenmesi amaciyla asagida
verilen Esitlik 3-5 kullanilarak elde edilen degerler
Cizelge 12°de gosterilmistir.

K =% ®3)
C.
In KL:ﬂ+A—S (4)
RT R
AG° =—-RT InK, (5)

Bu denklemlerde, AG®° standart adsorpsiyon serbest
enerjisi, AH® standart adsorpsiyon entalpisi, AS® standart
adsorpsiyon  entropisi  olarak  tanimlanir  [28].
Reaksiyonun endotermik ya da ekzotermik oldugu yine
AHP® degeri ile anlasilabilir. AH® degerinin sifirdan biiyiik
olmasi, adsorpsiyonun endotermik oldugunu gosterir.
Cizelgeye bakildiginda FK-AC ile PK-AC ile yapilan
adsorpsiyonda gerceklesen reaksiyonlarin endotermik
oldugu goriiliirken, MS-AC ile yapilan adsorpsiyonun

ekzotermik oldugu goriilmektedir. Gibbs serbest
enerjisinin ~ (AG®) negatif degerlerde  olmasi,
adsorpsiyonun kendiliginden gerceklestigi anlamina

gelmektedir. Entropinin  (AS°) pozitif olmast ise
diizensizligin arttigin1  belirtmektedir. AS°® degerinin
pozitif olmasi, AMX molekiillerinin afinitesinin elde
edilen aktif karbonlarin yiizeyine adsorplanmasi igin

Cizelge 11. Uretilen aktif karbonlarin literatiirdeki AMX adsorpsiyonu ¢alismalarryla karsilastirilmasi (Comparison of the
produced activated carbons with the AMX adsorption studies in the literature)

. . Yiizey Alani Adsorpsiyon
Hammadde AKktivasyon Ajani (rr?z 9) Kapasitesi, e (mg/g) Referans
Ticari aktif karbon - 1092 186 [23]
Guava tohumu NaOH 2573 570 [24]
Hurma ¢ekirdegi - 1325 424 [25]
Kargi bitkisi KOH 1065 92 [26]
Nar kabuklari - 1029 438 [27]
Findik kabugu KOH 1650 303 Bu c¢alisma
Piring kabugu KOH 2573 500 Bu ¢aligma
Misir sap1 KOH 2304 400 Bu ¢aligma
Cizelge 12. Termodinamik parametreler (Thermodynamic parameters)
FK-AC PK-AC MS-AC
Sicakhik | AG° AH° AS° AG® AH° AS° AG® AH° AS°
(°O) (/mol)  (j/mol)  (j/molK) | (j/mol)  (j/mol)  (j/molK) | (j/mol) (j/mol) (j/molK)
25°C -16930 -18441 -17762
35°C -17674  +6963.6 +80.1 -19355  +8226.3 +89.5 -18219 -3941.3 +46.3
45°C -18535 -20230 -18690
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yeterli oldugu ve AC iizerindeki aktif adsorpsiyon
bolgeleriyle etkilesimi sirasinda AC-AMX ¢ozeltisinin
arayliziinde artan rastgeleligi gosterir.

4. SONUC (CONCLUSION)

Bu caligmada biyokiitle esash aktif karbonun yeni bir
1sitma yontemi ile tiretilebilmesi arastirilmigtir. Ani (flas)
1sitma yonteminde karbonizasyon stiresi 10 dakika olarak
gergeklestirilmis ve iiretim sonunda 1650-2374 m?/g
araliginda yiizey alanma sahip aktif karbonlar
tiretilmistir. Uretilen aktif karbonlar sulu ¢6zeltiden
amoksisilin gideriminde kullanilmistir. Adsorpsiyon
isleminin Langmuir izotermine uydugu, buna bagh
olarak amoksisilin adsorpsiyonun tek tabakali oldugu ve
adsorpsiyonun gergeklestigi yiizeyin homojen aktif
bolgelere sahip oldugu belirlenmistir. Adsorpsiyon
kinetiginin ise sozde-ikinci dereceden Kinetik modele
uygunluk sagladigi saptanmistir. Termodinamil sabitler

incelendiginde Gibbs serbest enerjisinin  negatif
degerlerde  olmasi, adsorpsiyonun kendiliginden
gerceklestigini  gostermistir.  Adsorpsiyon  islemi

sonucunda aktif karbonlarin adsorpsiyon kapasiteleri
303-500 mg/g araliginda belirlenmistir. Adsorpsiyon
kapasitesi sonuglarinin literatiirde  yapilan  diger
calismalarla benzer ve yiiksek degerlerde olmasi, ani
1sitma  yontemiyle iiretilen aktif karbonlarin sularin
aritiminda alternatif, etkin ve ekonomik bir adsorbent
olarak kullanilabileceklerini gostermigtir. Genel olarak
tiretilen malzemelerin ekonomik, teknolojik ve ekolojik
dengesi goz Oniine alindiginda ani (flas) 1sitmanin hizls,
diisiik maliyetli, daha kisa iglem siiresi gerektirdiginden
enerji tasarrufu saglayan ve bilylik capta liretiminin
gerceklestirilebilecegi  bir iiretim yontemi olacagi
sonucuna varilmistir.
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