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Ozet

Bu ¢aligmada, kolon kullanimina uygun yapida zirkonyum-antimon oksit/PAN kompozit kirecikleri
sentezlenmigtir. Sentezlenen kiireciklerin stronsiyuma karsi adsorpsiyon davraniglar1 dinamik kosullarda, ko-
lon yontemi ile deneysel tasarim yaklasimi kullanilarak belirlenmistir. Akis hizi, baslangi¢ derisimi ve yatak
yiksekligi gibi temel parametrelerin stronsiyum adsorpsiyonu Uzerindeki etkileri Box-Behnken Tasarimi
kullanilarak incelenmistir. Stronsiyum alim denemeleri merkez noktalarda 3 tekrar ile 15 adet denemenin
yiiriitiilmesi ile gergeklestirilmistir. Ikili etkilesimler incelenerek s6z konusu parametrelere bagimlihig1 gosteren
cevap yiizey grafikleri olusturulmustur. Bagimsiz degigkenlerin regresyon analizi sonucunda R kare degerinin
0.995 olmasi, ongoriilen degerler ile deneysel degerlerin %99.5 oraninda uyumlu oldugunu géstermektedir.
Ayrica stronsiyum aliminda, akig hizi (P-degeri=3x10™), baglangig derisimi (P-degeri=2x107), yatak
yliksekligi (P-degeri=4x10°) parametreleri ile biittn ikili etkilesimlerin istatistiksel olarak 6nemli oldugu
bulunmustur. Maksimum adsorpsiyon kapasitesinin (11.00 mg.g?), 0.20 mL.dak?® akis hizinda, 100 mg.L?
baslangic derisiminde ve 1 cm yatak yiiksekliginde gerceklestigi tespit edilmistir. Zirkonyum-antimon
oksit/PAN kiireciklerinin stronsiyuma karsi breakthrough (kirilma) egrisi ¢izilip analiz edilerek, kolonun
sizdirma (t) ve doyma noktasi (ts) ile bu noktalardaki kapasiteleri gy ve gs hesaplanmigtir. Kirilma egrisinin
analizi sonucunda, sizdirma (t,) ve doyma noktasi (ts) sirasi ile 3125 ve 6400 dakika olarak bulunmus, bu
noktalardaki sizdirma (qp) ve doyma kapasitesi (qs) ise sirasiyla 23.43 ve 47.98 mg.g* olarak hesaplanmustir.
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The Investigation Of Strontium Adsorption Using Zirconium-Antimony
Oxide/Polyacrylonitrile Composite In Dynamic Systems

Abstract

In this study, zirconium-antimony oxide/PAN composite spheres, suitable for column use, were synthesized.
The adsorption behaviors of synthesized materials towards strontium were analyzed via column technique
using experimental design approach. The effect of basic parameters on strontium adsorption such as flow rate,
initial strontium concentration and bed height were investigated using Box-Behnken Design. Strontium uptake
studies were carried out by performing 15 runs with 3 replicates at center points. Dual interactions were
examined and response surface graphs showing the strontium adsorption dependency to the related parameters
were constructed. According to the regression analyses of independent variables, R square value of 0.995
implies that the predicted values are in a good agreement (99.5%) with the experimental values. In addition,
flow rate (P-value=3x10"%), initial concentration (P-value=2x10), bed height (P-degeri=4x10-°) parameters
and all interaction terms were found statistically significant. The maximum adsorption capacity (11.00 mg.g?)
was obtained at a flow rate of 0.20 mL.min"%, initial strontium concentration of 100 mg.L™* and a bed height of
1 cm. The breakthrough curve of zirconium-antimony oxide composite spheres towards strontium were drawn
and analyzed. The breakthrough (t,) and saturation point (ts) of the column and the related capacities, g, and gs
were calculated. From the analysis of curve, breakthrough (t,) and saturation point (ts) were found as 3125 and
6400 minutes, respectively. The breakthrough (gs) and saturation capacity (gs) at these points were calculated
as 23.43 ve 47.98 mg.g't, respectively.

Keywords — Box-Behnken Design, Column, Composite, Strontium, Zirconium-antimony oxide .
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1. Giris

Niikleer fisyon reaksiyonu sirasinda, agir uranyum atom-
larinin pargalanmasi ile sezyum-137 ve strontium-90 gibi
fisyon iriinleri olusur. Bu radyoaktif izotoplar yiiksek
diizey atiklardaki 1sinin ve girici radyasonun kaynagini
olugturmaktadir [1]. Stronsiyum-90 yaklasik 30 yillik bir
yaridmre sahiptir. Insan kemiklerindeki birikme egilimin-
den dolayr en tehlikeli kirleticilerden biri olarak deger-
lendirilmektedir [2].

Adsorpsiyon niikleer endiistride kullanilan ayirma ve saf-
lastirma prosesleri arasinda ¢ok dnemli bir metottur. Bilyiik
hacimlerde radyoaktif madde igeren sivilari, kiigiik hacimli
bir katiya transfer etmede ¢ok etkindir [3]. Literatirde
stronsiyum adsorpsiyonu i¢in ¢ok ¢esitli adsorban/iyon de-
Sistiriciler rapor edilmistir. Hidrate metal oksitler ve kari-
simlar1 yiiksek termal, radyasyon ve kimyasal kararlilik
gibi avantajlara sahiptir. Bununla birlikte, bazi iyonlar i¢in
secici olarak davranirlar [4-8].

Zirkonyum oksitin radyasyon direnci, termal ve kimyasal
kararlig1 iyidir ve metal iyonlarina kars1 yiliksek kapasiteye
sahiptir [4,5]. Ayrca zirkonyum oksit igeren yapilar camlag-
tirma ve seramik hale getirme iglemleri ile nihai atik for-
muna uygun hale getirilebilirler [6]. Diger yandan, zirkon-
yum oksit gibi hidrate metal oksitler zayif asidik karaktere
sahiptir, asidik ¢6zeltilerde katyon degistirici olarak dav-
ranmazlar. Sb(V) gibi yliksek degerlige sahip metallerin ya-
piya katilmasi ile yiizey asitligi arttirilabilmektedir. Stron-
siyumu asidik ¢ozeltilerden uzaklastirmada kullanilan en
etkin katyon degistiricilerden biri hidrate antimon(V) ok-
sittir [9-11]. Stronsiyuma Kkars1 asidik bolgede yiiksek ka-
pasiteye sahiptir. Bu baglamda, zirkonyum(lV) ve anti-
mon(V) iyonlarmin aym ¢6zeltiden birlikte ¢oktirtlmesi
ile hazirlanacak karisik oksit, stronsiyum iyonlarinin uzak-
lastirilmasinda etkin bir materyal olarak dnerilmektedir.

Diger yandan, sentetik inorganik sorbentlerin en 6nemli de-
zavantajlari, kolon uygulamalari i¢in kullanimlarini sinirla-
yan, uygun olmayan graniilometrik ve mekanik ézellikleri-
dir. Bircok durumda gerekli tane boyutundan kicik ve toz
halindeki sorbent materyalinin kayb1 kaginilmazdir. Son
yillarda, gesitli radyoaktif ve endiistriyel atik sularin islen-
mesi i¢in organik-inorganik kompozit iyon degistiricilerin
hazirlanmasi ve uygulamalar1 ¢calismalari hiz kazanmustir.

Gakir ve ark. [12], stronsiyumun asidik ortamdan uzaklag-
tirilmasina yonelik olarak, kolon kullanimina uygun yapi-
daki Zr-Sb oksit/PAN kompozit kirelerini hazirlamislar ve
kompozitin stronsiyum adsorpsiyon davramsim Kkesikli
yontem(batch) ile incelemislerdir. Fakat, kompozit adsor-
banin endiistriyel agidan 6nem teskil eden kolon sistemle-
rinde kullanlabilirligi ve dinamik kosullar altinda stronsi-
yum uzaklagtirma potansiyelinin degerlendirildigi bir
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caligma yiiriitilmemistir.

Bu caligmanin amaci, asidik ¢ozeltilerden stronsiyumun
uzaklastirilmasinda Zr-Sb oksit/PAN kompozit kirecikle-
rinin kolon performansinin incelenmesidir. Akis hizi,
baslangi¢ stronsiyum derisimi ve yatak yiiksekligi, kolon
parametreleri olarak belirlenmis ve bu parametrelerin asi-
dik ¢ozeltilerden stronsiyumun uzaklastirilmasi tizerindeki
etkileri  deneysel tasarim  yaklagimi  kullanilarak
incelenmistir. Adsorpsiyona iliskin kirilma (breakthrough)
egrisi cizilerek, kolon parametreleri hesaplanmistir.

2. Materyal ve Metot

2.1 Reaktifler

Zirkonyum(1V) klorir Riedel de Haen, antimon(V) klortr
Sigma-Aldrich, poliakrilonitril fiber (PAN), Yalova-Aksa
Akrilik Sanayi A.S.’den temin edilmistir. Stronsiyum nit-
rat, N, N-Dimetilformamit (DMF), nitrik asit (%65), hi-
droklorik asit (%37), amonyak (%25) ve polioksietilen sor-
bitan monooleat (Tween-80) Merck’den satin alinmigtir.

Deneylerde, radyoaktif materyaller ile ¢aligmanin gii¢ligii
ve ekonomik maliyeti g6z 6niinde tutularak, ®Sr (radyoak-
tif) izotopu, 8Sr (kararl) izotopu ile simiile edilmistir. Mil-
lipore model su saflastirma sistemi tarafindan hazirlanan
deiyonize su(18 Mohm, TOC 1-5 ppb) kullamilmustir.
Stronsiyum ¢ozeltilerinin baslangic pH’si nitrik asit ve
amonyak kullanilarak ayarlanmistir.

2.2 Zirkonyum-Antimon (Zr-Sb) Oksit Hazirlanmasi
Zirkonyum-antimon oksit Koivula ve ark. [13] tarafindan
rapor edilen asidik hidroliz yontemi kullanilarak hazir-
lanmigtir.  Sb:Zr bagslangic mol orant daha O6nceki
caligmamizda belirtildigi tizere 9:1 olarak alinmustir [12].
Antimon(V) Klorir (SbCls) ve zirkonyum tetraklorur
(ZrCls), 6 M 1 L HCI gozeltisi iginde ¢oziinmiistiir. Karigik
metal ¢ozeltisi manyetik karistiricr ile karigtirtlmigtir.
%25’lik amonyak c¢ozeltisinin ilave edilmesiyle pH
yiikseltilerek ¢oktiirme gerceklestirilmistir. Karistirma 15
dakika daha devam ettirilerek denge pH’sinin 2’de sabit
kalmas1 saglanmistir. Kati-s1vi ayirimi santrifij ile yapilmis
ve ¢okelek 3 defa deiyonize su ile yikanmistir. Elde edilen
materyal etlivde 60 °C’de 2 giin kurutulmugtur.

2.3 (Zr-Sb) Oksit/PAN Kompozit Kiirelerinin Hazirlan-
masi

Zr-Sb oksit/PAN kompozit kireleri Moon ve ark. [14] tara-
findan rapor edilen yonteme gore sentezlenmistir. Zr-Sh
oksit: PAN agirhik oram 4:1°dir. Onceki basamakta ¢oktii-
rilen Zr-Sb oksit tozlari, kompozit kiire hazirlamada iyon
degisimin gergeklestigi aktif kisimi olusturmaktadir. Zr-Sh
oksit tozlari iizerine DMF ¢6zgeni ve birka¢ damla Tween-
80 ilavesi ile elde edilen karigim, homojen bir ¢ozelti elde
edilmesi icin 55-60 °C’de 2 saat siireyle karistirilmigtir. Bu
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karigima PAN fiber eklenmis ve ayni kosullarda karistirma
2 saat daha stirdiiriilmiistiir. Deiyonize su, kiire olusturma
reaktifi olarak kullanilmistir. Su iginde sertlesen kiireler 24
saat yaslandirilmistir. Kiireler deiyonize su ile defalarca y1-
kanarak 70 °C’de 2 giin kurutularak, sol vent ugurulmustur.
Sekil 1’de kompozit kiirelerin hazirlanmasinda kullanilan
dizenek gorilmektedir.
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Sekil 1. Kompozit kiirelerin hazirlanmasinda kullanilan dii-
zenek

2.4 Deneysel Tasarim

Geleneksel olarak bir ¢alismada bir degiskenin etkisini be-
lirlemek icin s6z konusu parametre degistirilirken diger
parametreler sabit tutulur. Konvansiyonel ve klasik yon-
temler bir calismada g6z 6niine alinan parametrelerin kom-
bine etkilesimlerini gosteremez. Ayrica bu ¢aligmalar gerek
duydugu ¢ok sayida deney ile uzun zaman almakta, kimya-
sal kaybina neden olmakta ve giivenilir sonuglar verme-
mektedir. Klasik metodlarin bu dezavantajlar1 “Response
Surface Methodology” (RSM) gibi istatistiksel deneysel ta-
sarim ile elde edilen parametrelerin optimizasyonu ile gi-
derilebilir.

RSM kompleks etkilesimlerin varliginda proses gelistiril-
mesinde, iyilestirilmesinde ve optimizasyonunda kullani-
lan istatistiksel ve matematiksel yéntemlerin bir kombinas-
yonudur. RSM genellikle 3 ana basamaktan olusur:

e Tasarim ve denemelerin gergeklestirilmesi
Regresyon ile yiizey modelleme
Optimizasyon

RSM’nin temel amaci, optimum veya kabul edilebilir ¢a-
lisma sartlarinin ve bodlgelerinin belirlenmesidir [15]. Ad-
sorpsiyon proseslerinin gelistirilmesinde istatistiksel de-
neysel tasarim kullanilmasi zaman ve tiim diger giderlerde
tasarruf, proses esnekligi ve daha giivenilir sonuglar sagla-
maktadir. Bu teknik 6zellikle adsorpsiyon proseslerinin op-
timizasyonunda yaygin olarak kullanilmaktadir.

Sayet lineer model deneysel verilerin agiklanmasinda ye-
tersiz kaliyor ise faktoriyel dizayn tiirlerini kullanmak ge-
reklidir. Cevap fonksiyonlarinin belirlenmesinde en yaygin
kullanilan dizayn tiirleri “Full factorial design” ve “Fracti-
onal factorial design”, daha komplike olan “Central com-
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posite design”, “Box-Behnken design” ve karigik dizayn-
lardir.

2.5 Stronsiyum Alim Denemeleri

Sentezlenen karisik oksit kiireciklerinin stronsiyum iyon-
lar1 kars1 adsorpsiyon davranislari, kolon yéntemi ile dina-
mik kosullarda incelenmistir. Bu amagla ¢ozelti akis hizi,
baslangic derigimi ve yatak yiiksekliginin stronsiyum ali-
mina etkisi incelenmistir. Denemeler “Deneysel Tasarim”
metodu kullanilarak Box-Behnken Modeli [15] ile tasarlan-
mig ve gerceklestirilmistir.

Hazirlanan ¢ozeltilerle yapilan denemelerde 0.8x10 cm (i¢
¢ap ve yiikseklik) boyutlarinda kolon kullanilmistir. Kolon
kullanilmadan 6nce saf su ile iyice yitkanmigtir. pH’si 4 ola-
rak ayarlanmig yikleme ¢ozeltileri, peristaltik pompa yar-
dimu ile kolona alttan verilmis ve ¢ikan ¢ozeltiler ayni pe-
ristaltik pompa ile istten toplanmstir. Deney sartlarinda is-
tenen akis hiz1 peristaltik pompanin kalibrasyonu ile ayar-
lanmis, kolona gelen ve ¢ikan hortumlar ayni gapta segile-
rek ve ters yonlii olarak ayni1 peristaltik pompaya baglana-
rak diizenli akis hiz1 saglanmis ve kolonun tagmasi engel-
lenmistir.

Hesaplamalarda hortumlarda kalan ¢dzeltiler g6z 6niinde
bulundurulmugtur. Hazirlanan deney diizenegi Sekil 2’de
gosterilmistir.

Regineden alinan gozelti

Stronsiyum
Cozeltisi

Pernistaltik
Pompa

cH

Sekil 2. Adsorpsiyon deney diizenegi

Kolon ¢ikisindan alian ¢ozelti fraksiyonlari, denge stron-

siyum derisimlerini saptamak amaci1 ile ICP-OES cihazinda

analiz edilmigtir. Hesaplamalarda Esitlik (2.1) kullanilarak

adsorpsiyon kapasiteleri hesaplanmuistir:
Kapasite (Q) = (Co — Cc) X = 2.1)

Co: Baslangic stronsiyum derisimi (mg.L™?)

Ce: Dengedeki stronsiyum derigimi (mg.L™?)

V: Kolondan gecen ¢6zelti hacmi (mL)

m: Kolona yiklenen adsorban miktari (g).
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2.6 Breakthrough (Kirilma) Egrisinin Olusturulmasi
Deneysel tasarim ile gerceklestirilen deneyler sonucunda
elde edilen veriler analiz edilerek optimum kosullar belir-
lenmistir. Bu kosullarda gerceklestirilen sabit yatakli kolon
calismalarinda, ¢ikis derigiminin giris derisimine oranina
(Ce/Co) karsu siire (t) grafigi ¢izilerek kirilma egrisi olustu-
rulmus ve kolon parametreleri hesaplanmustir.

Kirilma egrisinde, ¢ikis derigiminin giris derigiminin
%10’una ulastigi nokta sizdirma noktasi (t), %90’una ulas-
181 nokta ise doyma noktasidir (ts). Bu noktalardaki kapa-
site degerleri Esitlik (2.2) ve (2.3) kullanilarak hesaplan-
migtir.

Sizdirma kapasitesi (q,) = % (2.2)
. . _ CoV(%90)
Doyma kapasitesi (q;) = — (2.3)

Ob: S1zdirma noktast kapasitesi (mg.g?),

0s: Doyma noktas1 kapasitesi (mg.g2),

Co: Baslangic iyon derisimi (mg.L™),

V(w10): Cikis ¢ozelti derigiminin, giris derisiminin %10’u
olana kadar gecen toplam ¢6zelti hacmi (mL),

Vwoo): Cikis ¢ozelti derisiminin, giris derisiminin %90’u
olana kadar gecen toplam ¢6zelti hacmi (mL),

m: Kolona yiiklenen adsorbanin kiitlesi (g).

3. Bulgular ve Tartisma

3.1 (Zr-Sb) Oksit/PAN ile Stronsiyum Alim Denemeleri
Sentezlenen (Zr-Sh) oksit/PAN kirecikleri i¢in Sralim de-
nemeleri Box-Behnken Modeli ile {i¢ bagimsiz parametre-
nin incelenmesi ile gerceklestirilmistir. Calismada incele-
nen degisken araliklar1 ve seviyeleri Cizelge 1’de gosteril-
mistir. Hesaplamalarda Design Expert ve Microsoft Excel
programlari kullanilmustir.

Cizelge 1. Deneysel tasarimla Sr alim denemeleri i¢in de-
gisken araliklar1 ve seviyeleri

Parametreler -1 0 1
Akis Hizi (mL.dak?) X1 ] 02| 11| 20
Baslangig Derisimi (mg.L) X2 10 55 100
Yatak Yiiksekligi (cm) X3 1 5 9

Cizelge 2’de, Box-Behnken modeli ile belirlenen 15 adet
denemenin kosullarina goére elde edilen kapasite degerle-
rine karsilik uygulanan model ile hesaplanan kapasite de-
gerleri gosterilmigtir. Cizelge 3’de yapilan denemeler ile
hesaplanan degerlerin yaklagik %99.5 oraninda benzestigi
gorulmektedir. Sekil 3°de gergek degerlere karsilik hesap-
lanan degerlere ait grafik gosterilmistir.
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Cizelge 2. (Zr-Sb) oksit/PAN ile Sr alim denemelerinde ii¢
bagimsiz degisken i¢in Box-Behnken modeli

0,19

Deneysel Ongorilen

No | X1 | X2 | X8 | gy | Q(mgg)
1 -1 -1 0 0.83 0.95
2 1 -1 0 0.53 0.56
3 -1 1 0 7.14 7.11
4 1 1 0 4.14 4.02
5 -1 0 -1 7.81 7.57
6 1 0 -1 3.76 3.62
7 -1 0 1 2.55 2.69
8 1 0 1 2.92 3.16
9 0 -1 -1 1.13 1.25
10 0 1 -1 7.41 7.68
11 0 -1 1 0.46 0.20
12 0 1 1 3.51 3.39
13 0 0 0 2.99 3.04
14 0 0 0 3.19 3.04
15 0 0 0 2.94 3.04

% . .

g 400 A

g e

T T
208 4,00

Gercek Degerler

Sekil 3. Gergek degerlere karsilik hesaplanan degerler

Cizelge 3’de incelenen parametrelere ait korelasyon katsa-
yilar1 ve hesaplanan P degerleri verilmistir. Anlamlilik F
degerinin 0.05’ten kiigiik olmas1 (Anlamhihik F=3x107)
kullanilan modelin %95’lik giiven aralifinda istatistiksel
olarak anlamli oldugunu gostermektedir. Stronsiyum ali-
minda akis hizi, baslangi¢ derisimi ve yatak yiiksekligi ile
tiim ikili etkilesimlere ait P deger lerinin 0.05’ten kiiciik ol-
masi s0z konusu parametrelerin etkisinin istatistiksel olarak
anlamli oldugu gostermektedir.

Cizelge 3. Regresyon analizine ait katsayilar ve P degerleri

Regresyon istatistikleri

Coklu R

0.998

R Kare

0.995
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Ayarli R

0.986
Standart 0.279
Gozlem 15
ANOVA
df SS MS F
Regresyon 79.825 8.869 | 113.951
Fark 5 0.389 0.078
Toplam 14 80.214
Katsayilar | Standart Hata P-degeri
Kesisim 3.04 0.16 8x10®
X1 -0.87 0.10 3x10*
X2 2.41 0.10 2x10°
X3 -1.33 0.10 4x10°
X1X1 0.63 0.15 8x10°
X2X2 -0.51 0.15 2x10-2
X3X3 0.59 0.15 9x10-
X1X2 -0.68 0.14 5x10°°
X1X3 1.11 0.14 5x10*
X2X3 -0.81 0.14 2x10°3

Sekil 4’de (Zr-Sb) oksit/PAN (zerine Sr adsorpsiyonunda
akig hiz1 etkisi goriilmektedir. Baslangic derisimi ve yatak
yiiksekligi parametrelerinin merkez noktalarda oldugu du-
rumda 0.2-2 mL.dak* araliginda akis hiz1 artis1 ile stronsi-
yum alim kapasitesinin azaldig1 goriilmektedir.

6,03

Q(mg/g)

2274

A Akis Hizi (mL/dak)

Sekil 4. (Zr-Sb) oksit/PAN Uzerine Sr adsorpsiyonunda akis
hiz1 etkisi

Sekil 5’de (Zr-Sb) oksit/PAN (zerine Sr adsorpsiyonunda
baslangi¢ derisiminin etkisi goriilmektedir. Akis hiz1 ve ya-
tak yiiksekligi parametrelerinin merkez noktalarda oldugu
durumda 10-100 mg.L?! araliginda baslangi¢ derisiminin
artig1 ile stronsiyum alim kapasitesinin arttig1 goriilmekte-
dir.
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5,96 —

4,02

Q(mg/g)

2,07

T T T T T
10,00 32,50 55,00 77,50 100,00

B: Baslangic Derisimi (mg/L)

Sekil 5. (Zr-Sb) oksit/PAN (zerine Sr adsorpsiyonunda
baslangi¢ derisiminin etkisi

Sekil 6°da (Zr-Sb) oksit/PAN U{zerine Sr adsorpsiyonunda
yatak yliksekliginin etkisi goriilmektedir. Akis hizi ve
baglangic derisimi parametrelerinin merkez noktalarda
oldugu durumda 1-9 cm aralifinda yatak yiiksekligi artisi
ile stronsiyum alim kapasitesinin azaldig1 goriilmektedir.

6,03 —

Q(mg/g)

2,27 | T

C: Yatak Yuksekligi (cm)

Sekil 6. (Zr-Sb) oksit/PAN (zerine Sr adsorpsiyonunda
yatak ytiksekligi etkisi

Akis hiz1 ve baslangi¢ derisimi arasindaki ikili etkilesime
ait katsaymin sifirdan kiigiik olmasi (-0.68) bu ikili etkile-
simin adsorpsiyon iizerine kiimiilatif etkisinin negatif oldu-
gunu gostermektedir. Sekil 7°de akis hizi ve baslangic de-
risimine bagl yiizey grafiginden maksimum Sr*? adsorpsi-
yon kapasitesinin (7.10 mg.gt), 0.20 mL.dak* akis hizinda,
100 mg.L*! baslangig derisiminde ve 5 cm yatak yiiksekli-
ginde elde edildigi goriilmektedir.

Akis hiz1 ve yatak yiiksekligi arasindaki ikili etkilesime ait
katsayinin sifirdan biiylik olmas1 (+1.11) bu ikili etkilesi-
min adsorpsiyon uzerine kiimilatif etkisinin pozitif oldu-
gunu gostermektedir. Sekil 8’deki yiizey grafiginden mak-
simum Sr*2 adsorpsiyon kapasitesinin (7.54 mg.g?), 0.20
mL dak?® akis hizinda, 1 cm yatak yiiksekliginde ve 55
mg.L ! baslangic derisiminde elde edildigi goriilmektedir.
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Actual Factor
C: Yatak Yiksekigi = 5.00

Q(mg/g)

T

L C
10000 T 7158

s ST
. ~nesA: Akis Hizi (mL/dak.)
10.00 " 0.20

5500 -

350
B:Baslangic Derisimi (mg/L)

Sekil 7. (Zr-Sb) oksit/PAN uUzerine Sr adsorpsiyonunun
akis hiz1 ve baslangi¢ derisimine bagli degisimini gosteren
ylizey grafigi

Design-Expertth Software

Qimgla)
7.81
046
X1= C: Vatak Yiksekigi

X2 = A Akis Hig

Actual Factor
B: Baslangic Darisimi = §5.00

Q(mgig)

e

L _
100" : s
/ _
{ 110
_~""0.65 A: Akis Hizi (mL/dak.)

9.00 0.20

200
5007

C: Yatak Yuksekligi em) ™

Sekil 8. (Zr-Sb) oksit/PAN (zerine Sr adsorpsiyonunun
akis hiz1 ve yatak yiiksekligine bagli degisimini gosteren
ylizey grafigi

Baslangig¢ derisimi ve yatak yiiksekligi arasindaki ikili et-
kilesime ait katsayimnin sifirdan kiigiik olmas1 (-0.81) bu
ikili etkilesimin adsorpsiyon Uzerine kimilatif etkisinin
negatif oldugunu gostermektedir. Sekil 9°da baslangic de-
risimi ve yatak yiiksekligine bagl yiizey grafiginden mak-
simum Sr*? adsorpsiyon kapasitesinin (7.66 mg.g?), 100
mg.L* baslangic derisiminde, 1 cm yatak yiksekliginde ve
1.10 mL.dak™ akis hizinda elde edildigi goriilmektedir.

Design-Experttd Software

Qimgig)
7.81
0.48
X1 = B: Baslangi

ic Derisimi
X2 = C: Yatak Yoksekligi

Actual Factor
A Akis Hz = 1.10

Q(mglg)

-]

—~ ~"5.00
. _~"7.uC: Yatak Yuksekligi (cm)
10.00 7 8.00

5500 .. _
3250
B:Baslangic Derisimi (mg/L)

Sekil 9. (Zr-Sb) oksit/PAN Uzerine Sr adsorpsiyonunun
baslangic derisimi ve yatak yiiksekligine bagli degisimini
gosteren yiizey grafigi

3.2 Breakthrough (Kirilma) Egrisinin Olusturulmasi
Kirilma egrisinin belirlenmesi icin denemeler pH 4,
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baglangi¢ stronsiyum derisimi 25 mg.L?, akis hiz1 0.2
mL.dak? ve yatak yiiksekligi 9 cm olacak sekilde yiiriitiil-
miistiir. 0.8 cm i¢ ¢apinda ve 10 cm yiiksekliginde olan
kolona (Zr-Sh) oksit/PAN dolgu malzemesi olarak yer-
lestirilmistir. Sr ¢ozeltisi kolondan siirekli ve yukari akigh
olarak gegirilerek, fraksiyon toplayict ile belirlenen
araliklarla ¢ikig ¢ozeltileri alinmugtir. Cikis ¢ozeltileri ICP-
OES ile analiz edilmistir. t'ye karsi Ce/Co grafikleri
cizilerek breakthrough (kirilma) egrisi olusturulmustur.

Kirllma egrisi analiz edilerek, kolonun sizdirma (t,) ve
doyma noktasi (ts) ile bu noktalardaki kapasiteleri gy ve gs
hesaplanmistir. Sekil 10°da Sr*? adsorpsiyonunda (Zr-Sh)
oksit/PAN’a ait kirilma egrisi goriilmektedir. Kirilma egris-
inden hesaplanan kolon parametreleri Cizelge 4’de ver-
ilmisgtir.

m T T T 1
0 2000 4000 6000 8000

t (dakika)

Sekil 10. (Zr-Sh) oksit/PAN Uzerine Sr adsorpsiyonunun
kirilma egrisi

Cizelge 4. Kolon parametreleri

tb (o[} s ds
Adsorban

(dak) | (mg.g?) | (dak) | (mg.g™)
(Zr-Sh)
oksit/PAN 3125 23.43 6400 47.98
Elde edilen sonuglardan gorildigi tzere, (Zr-Sh)

oksit/PAN kireleri Sr*? iyonlarim asidik ¢ozeltilerden
uzaklagtirma yetenegine sahiptir. Adsorbanin asidik
bolgede caligmasi, antimonun +5 degerlige sahip olmasi
sonucunda, bulundugu yapilarin yiizeyini daha asidik hale
getirerek, asidik bolgede katyon degisimi i¢in daha etkin
bir yiizey olusturmasi ile aciklanabilir.

4, Sonug

Niikleer atik yonetiminde; asidik ¢ozeltilerden *°Sr gibi
radyoaktivitesi ylksek ancak iz miktarda bulunan tirleri,
yiiksek kapasitede ve secici olarak uzaklastirabilecek ad-
sorbanlara ihtiya¢ duyulmaktadir.

Asidik radyoaktif cozeltilerden stronsiyumu uzaklagtirmak
amaciyla sentezlenen mekanik ve kimyasal dayanimi
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gucla, yiksek kapasiteli (Zr-Sb) oksit/PAN kompozit kiire-
lerinin kolonda kullanim ve dolayisiyla zirhlama kolaylig:
saglamasi, niikleer atik yonetiminde kullanimu ile ilgili ¢a-
lismalara katki saglayacaktir.

Celal Bayar University Journal of Science
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Calismamizda, poliakrilontril fiberin destek malzemesi
olarak kullanilmasi ile kolon kullanimina uygun (Zr-Sb)
oksit/PAN kompozit kiirecikleri hazirlanmistir. Kompozi-
tin stronsiyum iyonlarina karsi dinamik kosullar altindaki
adsorpsiyon davraniglarini incelemek i¢in akis hizi, baglan-
gi¢ iyon derisimi ve yatak yiiksekligi, kolon parametreleri
olarak secilmistir. Deneysel tasarim yaklasimi ile Box-
Behnken Modeli kullanilarak planlanan 15 adet adsorpsi-
yon denemesi yuritilmis, stronsiyum adsorpsiyon kapasi-
tesi incelenerek adsorpsiyon grafikleri olusturulmustur.
Deneysel ¢alismalarin sonucu olarak, maksimum stronsi-
yum aliminin, 0.20 mL.dak* akis hizinda, 100 mg.L™? bas-
langic derisiminde ve 1 cm yatak yiiksekliginde gercekles-
tigi tespit edilmistir.

pH’1n 4, baslangig stronsiyum derisiminin 25 mg.L™, akis
hizimin 0.2 mL.dak™? ve yatak yiiksekliginin 9 cm oldugu
kosullarda gerceklestirilen kolon ¢alismasinda, ¢ikis derisi-
minin giris derisimine oranina (Ce/Co) kars1 siire (t) grafigi
(kirilma egrisi) ¢izilmistir. (Zr-Sb) oksit/PAN’1n sizdirma
ve doyma kapasitesi ise sirastyla 23.43 mg.gt ve 47.98
mg.g* olarak hesaplanmugtir.

Denemeler sonucunda elde edilen kapasite degerleri, (Zr-
Sb) oksit/PAN kurelerinin Sr*? iyonlarim dinamik kosullar
altinda asidik ¢ozeltilerden uzaklastirmada kullanila-
bilecegini gostermektedir. Bununla birlikte, adsorpsiyonun
kinetigi hakkinda c¢alismalar yiiriitilmelidir. Ayrica, (Zr-
Sh) oksit/PAN kompozit kireleri ile asidik karakterli rad-
yoaktif atik ¢ozeltilerinden stronsiyum gibi fisyon uriinle-
rinin adsorpsiyonu sonrasinda bu kiireciklere 1s1l islem uy-
gulanarak organik yapilarin uzaklagmasi, sinterleme son-
ras1 porlarin tamamen kapanmasi ile stronsiyum immobili-
zasyonu miimkiin olabilecektir. Kiireciklerin bu o6zelligi
niikleer atik yonetiminde immobilizasyon ¢aligmalarina da
onemli katki saglayacaktir.
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