BEU Fen Bilimleri Dergisi BEU Journal of Science
7 (2), 256-267, 2018 7 (2), 256-267, 2018

Arastirma Makalesi / Research Article
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Oz

Bu calismada, onceki ¢alismamizda ZnCl, aktiflestiricisi kullanilarak kimyasal aktivasyon yontemi ile igde
cekirdeginden elde edilen 1836 m?/g BET yiizey alanina sahip aktif karbon kullanilarak sulu ¢ozeltilerden Pb(II)
adsorpsiyonu incelenmistir. Bu amagla, ¢6zelti pH’1, aktif karbon miktari, ¢ozelti baslangi¢ derisimi ve islem
sicakligr parametrelerinin Pb(II) adsorpsiyonuna etkileri ayri ayri incelenmistir. Artan sicaklik ve aktif karbon
miktari ile Pb(Il) giderim yiizdesinin arttig1 belirlenmistir. Adsorpsiyon denge verilerinin Langmuir izotermine
uydugu tespit edilmis olup, maksimum adsorpsiyon kapasitesi (qmaks) ¢Ozelti baglangic pH degeri pH=4"de 86,207
mg.g? olarak bulunmustur. Sulu ¢ézeltiden Pb(II) adsorpsiyon kinetiginin Elovich kinetik model ile uyumlu
oldugu tespit edilmistir. Partikiil i¢i difizyon modeli sonuglarma gore adsorpsiyon isleminin birden fazla
basamakta gergeklestigi ve diflizyonu kontrol eden basamagin en kiiciik difiizyon katsayisina (1,455) sahip olan
3. basamak oldugu belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: Pb(Il), adsorpsiyon, izoterm, kimyasal aktivasyon, ZnCl,.

Investigation of Pb (1) Adsorption From Aqueous Solutions Using
Activated Carbon Obtained From Elaeagnus Seed: Isotherm and Kinetic

Abstract

In our previous study, activated carbon with a BET surface area of 1836 m2 / g was obtained by the chemical
activation method from elaeagnus seed. ZnCl,was used as a activator in the synthesis of actived carbon. In this
study, Pb (I1) adsorption from aqueous solutions was investigated using this activated carbon. For this purpose,
the effects of some parameters such as solution pH, amount of activated carbon, solution initial concentration and
treatment temperature Pb (11) adsorption were separately investigated. It was determined that the percentage of Pb
(1) removal increases with increasing temperature and amount of activated carbon. It was found that adsorption
equilibrium data are consistent with Langmuir isotherm. Thus, the maximum adsorption capacity (qmax) was found
as 86.207 mg.g* at pH = 4. The adsorption kinetics of the aqueous solution Pb (I1) were found to be consistent
with the Elovich kinetic model. According to the results of the particle diffusion model, it was determined that the
adsorption process is performed in more than one step and the third step has the smallest diffusion coefficient
(1,455) of the diffusion controlling step.

Keywords: Pb(Il), adsorption, isotherm, chemical activation, ZnCl.

1. Giris

Diinyanin kabugunu olusturan agir metaller(kursun, kadmiyum, krom vb.) genel itibariyle zehirlidirler.
Eser miktarda da olsa agir metallere maruz kalinmasinin canli sagligini etkileyecegi bilinmekle birlikte,
yiiksek derisimlerde ¢inko, kadmiyum, nikel, kursun ve diger agir metaller basta insan fizyolojisi ve
diger biyolojik sistemler iizerinde ciddi riskler tagimaktadir [1]. Agir metaller bulunduklar1 ortamda
kendi kendine bozulmaz veya yok olmazlar. Bu sebeple, igme sularinin kirlenmesi, havanin kirlenmesi
ve gida zinciri yoluyla zehirlenmelere sebep olabilmektedirler [2]. Endiistride agir metal kullaniminin
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artmasi sonucu dogal sulardaki metalik maddelerin sebep oldugu kirlilik artmaktadir [3]. Agir metallerin
sulardan giderilmesi igin adsorpsiyon, ¢oktiirme, membran filtrasyonu ve iyon degisimi gibi teknolojiler
kullanilmaktadir [4]. Atik sulardan agir metallerin, organik Kirleticilerin ve boyarmaddelerin
giderilmesinde hem ekonomik olmasi hem de etkin giderim saglamasi agisindan adsorpsiyon islemi
Oonemli bir alternatiftir [5]. Sularin temizlenmesi isleminde, aktif karbon, silika ve grafen gibi farkli
adsorbentler yaygin bigimde kullanilmaktadir [6].

Elaeagnus angustifolia L. bitkisi, halk arasinda igde olarak bilinen Elacagnaceae familyasina
ait bir bitki tiiriidiir. Genellikle gali yapil1 olup kisin yapraklarini déker. i3de bitkisi agaglarmin boyu 7
m’ye kadar uzayabilmektedir. Daha ¢cok Asya Kitasinin orta ve batisinda, Gobi ¢6liinde, Alplerde,
Akdeniz bolgesinde bulunmaktadir. Tiirkiye’de ise tiim Karadeniz, Marmara, Giiney Anadolu ve Giiney
Dogu Anadolu olmak {izere yaygin bir sekilde bulunmaktadir. Davis’e gore igde bitkisinin sadece bir
tiirii Tiirkiye’de bulunmaktadir. igde bitkisi genellikle dogal olarak bulundugu gibi kiiltiir yetistiriciligi
de yapilmaktadir. Hizli sekilde biiyiiyebilen bir agag tiirii olan igde agacinin meyveleri (igde ¢ekirdegi)
karbonhidratlar, protein, organik maddeler, amino asitler ve vitaminler bakimindan olduk¢a zengindir.
Meyvelerinin sekilleri eliptik olup, kirmizimsi1 kahverengi ve sonbaharda olgunlasan tiirdendirler.
Cigekleri olduk¢a aromatiktir. Yapraklari hayvan yemi, kagit hamuru ve tohum posasi iiretiminde
kullanilmaktadir. Igdenin bilinen ¢ok sayida tibbi faydasi bulunmaktadir. Halk arasinda meyve ve
cicekleri tonik ve antipiretik olarak kullanilmaktadir. Daha ¢ok iiriner rahatsizliklarda, gastrik
bozukluklarda, diyarede, mide bulantisinda, kusmada, sarilikta ve astim tedavisinde kullanilmaktadir.
Son farmakolojik c¢alismalar igde ¢ekirdeginin antibakteriyel, antienflamatuar, kas gevsetici etkisi
oldugu da gosterilmistir [30].

Bu calismada; ZnCl, aktiflestiricisi kullanilarak kimyasal aktivasyon yontemiyle igde
cekirdeginden elde edilen 1836 m%.g™? yiizey alania sahip aktif karbon kullanilarak sulu ¢ozeltilerden
Pb(II) adsorpsiyonu incelenmistir.

2. Materyal ve Metot
2.1. Aktif karbon

Aktif karbon; igde cekirdeklerinden kimyasal aktivasyon yontemiyle hazirlanmis olup aktiflestirici
olarak ZnCl, kullanilmustir (ICAK). Aktif karbon hazirlanma yontemi énceki ¢alismamizda ayrmtili
bicimde verilmistir [7]. Hazirlanan aktif karbonun yiizey alani (Sger), toplam gdzenek hacmi ve ortalama
gozenek ¢api sirastyla 1836 m?.g?, 1,03 cc.g? ve 1,53 nm olarak belirlenmistir.

2.2. Kimyasallar

Deneyde kullanilan kimyasal maddelerin tamami analitik saflikta olup Merck-Millipore firmasindan
temin edilmistir.

2.3. Adsorpsiyon ¢cahsmalari

ICAK kullamilarak sulu ¢ozeltilerden Pb(II) adsorpsiyonu islemi kesikli sistemde gergeklestirilmistir.
Pb(II) adsorpsiyonu iizerine, ¢cozelti baslangic pH’1, agir metal baslangi¢ derigimi, aktif karbon miktari
ve islem sicakligi parametrelerinin etkileri ayri ayri incelenmistir. Adsorpsiyon isleminin ardindan
¢ozelti igerisindeki Pb(IT) derisimi Atomik Absorpsiyon Spektrometresi (AAS) ( Perkin EImer AAnalyst
700) ile tespit edilmistir. Aktif karbonun denge durumunda adsorpladigi Pb(Il) miktar1 (qe) ve Pb(ll)
giderim yiizdesi (R), Esitlik 1 ve Esitlik 2 kullamlarak hesaplanmigtir.

q — (CO_Ce) V 1

e w
R === 100 2

0
Co, ¢ozeltideki Pb(II)’nin baslangi¢ derisimi (mg.1™"); Ce denge durumunda ¢ozeltideki Pb(II) derisimi
(mg.I™"); V, ¢ozelti hacmi (ml); w, aktif karbon miktari (g) R, giderim yiizdesidir.
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2.3.1. Adsorpsiyon kinetik ¢cahsmalari

ICAK kullamilarak vyiiriitiilen sulu ¢ozeltilerden Pb(II) adsorpsiyonuna ait veriler kullamlarak,
adsorpsiyon prosesinin kinetik davranisi aydinlatilmaya g¢alisilmigtir. Bu amagla yalanci birinci
dereceden kinetik modeli, yalanci ikinci dereceden kinetik modeli, Elovich modeli ve Partikiil igi
difiizyon modeli olmak {izere dort farkli kinetik model kullanilmistir. Lagergen tarafindan gelistirilen
yalanci birinci dereceden kinetik model [8] ve Ho ve Mckay tarafindan gelistirilen yalanci ikinci
dereceden kinetik model esitligi [9] Esitlik 3 ve Esitlik 4’de verilmistir.

13n(qe —q¢) = Inqe, —kq.t

t 1 1
= _+1¢ 4
qdt k2qm  dm

Esitlik 3 ve Esitlik 4’de yer alan ki, yalanc1 birinci dereceden kinetik model sabiti (dk.™); k»,
yalanci ikinci dereceden kinetik model sabiti (g.mg™.dk™); g, t aninda adsorpsiyon kapasitesi (mg.g™)
ve gm, maksimum adsorpsiyon kapasitesidir (mg.g™).

Yalanci ikinci dereceden kinetik model sabiti kullanilarak adsorpsiyonun baslangi¢ hizi(h)
Esitlik 5 ile belirlenir.

Elovich[10] kinetik modeline ait denklem Esitlik 6’da verildigi gibidir.
=2In(a.B) +~Int 6
qt - B " B

Esitlik 6’daki o ve P sirastyla baslangi¢ adsorpsiyon hizi (g.g™.dk™) ve desorpsiyon sabitidir

9.97).
Partikiil i¢i diflizyon modeli ile difiizyon katsayist Esitlik 7 ile belirlenmektedir [11].

qt=kid.t1/2+C 7

kiave C sirastyla partikiil i¢i difiizyon hiz sabiti (mg.g™.dk.?) ve sinir tabaka kalinlhigiyla ilgili
sabittir(mg.g™).

2.3.2. Adsorpsiyon izoterm ¢cahsmalari

ICAK kullamilarak Pb(II) adsorpsiyonuna ait denge degerleri Langmiur, Freundlich, Temkin ve
Dubinin-Radushkevich izotermleri kullanilarak incelenmistir. Langmuir denklemi Esitlik 8’de verildigi
gibidir [12].

Com 1, G

de KrLGmax  Amax

Esitlik 8’de, ge denge durumunda adsorpsiyon kapasitesi(mg.g™); C. denge durumunda ¢ozelti
derisimi (mg.I""); Qmaks, birim aktif karbon basina tek tabakada adsorplanan madde miktar1 (mg(g) ve
K., Langmuir sabitidir (.mg™).

Weber ve Chakkravarti tarafindan dnerilen ayirma sabiti ve parametresi olarak adlandirilan, Ry,
Langmuir izoterminin karakteristlik 6zelligini belirlemede kullanilir. R degeri, Esitlik 9°da verildigi
gibi hesaplanmaktadir[13].

1
T 1+KLC

R,
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Langmuir ayirma faktori Ry secilen aktif karbonun uygunlugu hakkinda fikir vermektedir. R >1
uygun degildir. Ri=1 dogrusal 0<R.<1 uygun, ve R =0 tersinmez anlamina gelmektedir.
Freundlich izotermine ait denklem, Esitlik 10°da verildigi gibidir [14].

log q. = log Ky +%logCe 10
Esitlik 10°da de yer alan K¢ (mg* ™ 1Y" g™%) ve n Freundlich sabitleridir.

Temkin izotermi, Esitlik 11 ve Esitlik 12°de verilen denklemler ile ifade edilmektedir [15].

qe = BInA + BInC, 11
=% 12
b

Esitlik 11°de yer alan b, Temkin adsorpsiyon 1s1s1 sabiti(j.mol™); A, denge bag sabitidir (l.g™).
Dubinin-Radushkevich (D-R) izotermi esitligi Esitlik 13°de verildigi sekildedir[16].

de = qs exp(—B €) 13
Esitlik 13°de, B, D-R izoterm sabiti (kj>.mol) €: Polanyi potansiyelidir.

Polanyi potansiyeli ise, Esitlik 14 ile belirlenmektedir[17]. Dubinin-Radushkevich izoterm
sabiti olan B’nin Esitlik 15 de kullanilmasiyla adsorpsiyon enerjisi (E)(mol.kj™) hesaplanmaktadir.

€= RTln(l + Ci) 14
__1
E=— 15

3. Sonuclar ve Tartisma
3.1 Cozelti pH’1min Pb(IT) adsorpsiyonuna etkisi

Cozeltinin pH degeri, agir metal adsorpsiyonunda 6nemli bir parametre olup adsorpsiyon iizerinde
belirgin bir etkisi vardir. Deneysel ¢aligmalar 30°C’de, 100 mg Pb(II)/1 baslangi¢ derisimi, 100 ml
¢ozelti hacmi ve 0,1 g aktif karbon miktar1 dikkate alinarak 2-5 araliginda degisen ¢ozelti baglangic pH
degerleri i¢cin calkalamali su banyosunda gerceklestirilmistir. Elde edilen veriler Sekil 1’ da verilmistir.

40

35
30
25
20

qe(mg/g)

15
10
5

0

0 1 2 3 4 5 6
pH

Sekil 1. Cozelti pH’min Pb(IT) adsorpsiyon kapasitesine etkisi (T: 30 °C, baglangi¢ derisimi: 100 mg.1"%)
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Sekil 1°de goriildigii gibi, ¢ozelti pH’sinin 2°den pH 4’e¢ yiikselmesi ile adsorpsiyon
kapasitesinin arttigt ve pH 4’den yiiksek degerler icin ise diistiigli goriilmektedir. pH<4 oldugunda
adsorpsiyon kapasitesinin diigilk olmasinin sebepleri; aktif karbon yiizeyinin protonlagmasi ve ¢ozelti
ortaminda bulunan H" iyonlarinin aktif karbonun aktif merkezlerine baglanmak igin Pb(II) iyonlari ile
rekabet etmesi oldugu diisiiniilmektedir [18]. Artan pH ile birlikte adsorpsiyon kapasitesinin artmasinin
sebebinin ise; aktif karbon yiizeyindeki negatif gruplarin artmasi ve aktif karbonun aktif merkezlerine
baglanmak i¢in Pb(II) iyonlar1 ile yarisacak H* iyon sayisinin azalmasi oldugunu sdylemek miimkiindiir
[19]. Cozelti pH 1nin 5°den yiiksek degerleri igin, ¢ozeltideki Pb(II) iyonlarmimn Pb(OH). seklinde
¢okmesi sebebiyle yiiksek pH degerleri ¢alisilamamustir.

Pb(II)’in adsorpsiyonu ile ilgili diger parametrelerin incelenmesinde ¢ozeltinin baslangic pH
degerinin 4 olarak se¢ilmesinin uygun oldugu sonucuna varilmistir.

3.2. Aktif karbon miktarimin Pb(IT) adsorpsiyonuna etKkisi

Caligmanin bu basamaginda aktif karbon miktarmin Pb(I) adsorpsiyonuna etkisi incelenmistir.
Deneysel calismalar, ¢cozelti baslangic pH degeri 4, ¢ozelti baslangig derisimi 100 mg.1™, 100 ml ¢ozelti
hacmi ve 30°C ¢ozelti sicakligi dikkate alinarak gerceklestirilmistir. Kullanilan aktif karbon miktarlari
0,025, 0,05, 0,1, 0,15, 0,2 ve 0,3 g olup adsorpsiyon kapasitesi ve giderim ylizdesi (%R ) nin aktif karbon
miktar1 ile degisimi Sekil 2° de verilmistir.

40 50
35
30 40
25 EC
e 17}
$ 20 .E.
15 20 g
10 10
0 0
0 0,1 0,2 0,3 0,4

Aktif karbon miktar(g)

Sekil 2. Aktif karbon miktarmin adsorpsiyona etkisi (T: 30 °C, baslangic derisimi: 100 mg.1%)

Sekil 2’de goriildigl gibi, aktif karbon miktarmin artmasi ile Pb(II) giderim yiizdesinin(R) arttig1
goriilmektedir. Bu durumun nedeni; aktif karbon miktarinin artmasiyla hem aktif karbon yiizey alanin
artmast hem de uygun ve kullanilabilir aktif merkez sayisinin artmasidir [20]. Aktif karbon miktarinin
artmasiyla adsorpsiyon kapasitesi ise azalmaktadir. Bu durumun nedeni ise; artan aktif karbon miktar1
ile kullanilabilir aktif merkezlerin sayisinin artmasi ve bu merkezlerin dolmasina yetecek kadar Pb(II)
iyonlarmin bulunmamasidir [21].

3.3. Cozelti baslangi¢ derisiminin Pb(II) adsorpsiyonuna etkisi

Farkli baslangi¢ derisimleri i¢in Pb(II) adsorpsiyon kapasitesi belirlenmistir. Cozelti baslangic derigimi
50, 100, 150, 250 ve 500 mg.I"* olarak cahsilmustir. Deneysel calismalar, 30°C ¢ozelti ortam sicakhigs,
100 ml ¢6zelti hacmi, 0,1g aktif karbon miktar1 ve ¢ozelti pH degeri 4 almarak gerceklestirilmigtir.
Giderim yiizdesinin (R) islem zamani ile degisimi Sekil 3a’ da verildigi sekildedir. Cozelti baglangig
derisimi, adsorpsiyon kapasitesi ve giderim yiizdesi (R) arasindaki degisim ise Sekil 3b’ de verilmistir.
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Sekil 3. a-) Cozelti baslangic derigiminin % giderimin zaman ile degisimi
b-) Cozelti baglangi¢ derisiminin % giderim ve adsorpsiyon kapasitesinin baglangi¢ konsantrasyonu ile degisim
(T: 303 K, aktif karbon miktari: 0.1 g)

Sekil 3a’da goriildiigii gibi, islem siiresi uzadik¢a, uzaklastirilan Pb(II) miktar1 da artmaktadir.
Adsorpsiyonun baslangi¢c asamasinda yiiksek oranda Pb(II) giderimi ger¢eklesmekte ve sonrasinda bir
yavaslama oldugu da goriilmektedir. Bu durumun sebebi, islem baslangicinda aktif karbon ylizeyinde
bulunan ¢ok sayidaki bos aktif merkezlerin (gézenek igi dahil) isgal edilmemesidir. Bunun sonucunda
da adsorpsiyon hizli bir sekilde gerceklesmektedir. ilerleyen zamanla, kullanilabilir bos aktif
merkezlerin sayisinin azalmasiyla adsopsiyon hizi da azalmaktadir [22]. Sekil 3 a ve b’den, ¢ozelti
derisiminin artmasi ile Pb(I) giderim yiizdesinin (R) azaldig1 goriilmektedir. Bu durumun sebepleri;
aktif karbon yiizeyindeki aktif merkezlerin smirli olmasi ve adsorbat molekiilleri arasindaki rekabetin
artmasidir [23]. Sekil 3b’den goriildiigii gibi, ¢ozelti baslangi¢ derisimi arttikga adsorpsiyon kapasitesi
de artmaktadir. Bu durumun sebepleri; ¢ozelti baslangi¢ derisiminin artmasiyla sivi faz ile kat1 faz
arasinda asir1 giiglii bir kiitle transfer direncin olusmasi ve yiiksek derisimlerde kiitle transferi itici
giiciiniin ¢ok daha etkin olmasidir [24].

3.4. Cozelti sicakhgimn Pb(IT) adsorpsiyonuna etkisi

Pb(II) adsorpsiyon kapasitesi lizerine ¢ozelti sicakliginin etkisi, 20, 30, 40 ve 50°C islem sicakliklari
icin incelenmistir. Deneysel calisma; ¢ozelti baslangic pH’1 4, aktif karbon miktar1 0,1g, ¢ozelti
baslangi¢ derisimi 100 ppm ve ¢dzelti hacmi 100 ml alinarak gergeklestirilmistir. islem sicaklig1 ile
Pb(II) adsorpsiyon kapasitesinin zamana bagli degisimi Sekil 4a’ da verildigi gibidir.

YT
50 0,5
—-—20C 3,1 3,2 33 3,4 35
0 .
; y = -6,140x + 19,041
_ 0,5 g R?=0,944
£ £ 1 e
= £
o
-1,5
2 .
0 50 100 150 200 25
Zaman(dk)
a b

Sekil 4.a-) islem Sicakligiin Pb(II) adsorpsiyonu iizerine etkisi
b-) InK¢ -1/T grafigi (A- The effect of temperature on Pb (I1) adsorption B- InK. -1/T chart)

Sekil 4a’dan gorildigi gibi, islem sicakliginin artmasi ile birlikte adsorpsiyon kapasitesi de
artmaktadir. Adsorpsiyon kapasitesinin sicaklikla artmasi adsorpsiyon isleminin endotermik karakterde
oldugunu gostermektedir [25]. Artan sicaklikla adsorpsiyon kapasitesinin artmasinin sebepleri; artan
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sicaklikla Pb(II) iyonlarinin difiizyon hizinin artmasi ve Pb(II) molekiillerinin hareketliliginin artmasi
sonucunda ylizey lizerindeki aktif merkezler ile daha ¢ok etkilesmenin ortaya ¢ikmasidir [26].

3.5. Adsorpsiyon kinetik modelinin belirlenmesi

Kinetik modeller adsorpsiyon prosesinin hizim belirlemek i¢in kullanilirlar. Calisgmanin bu
basamaginda, aktif karbon kullanilarak (islem sicakligi 30°C, ¢ozelti baslangic derisimi 100 ppm)
yiiriitiilen Pb(II) adsorpsiyonuna ait denge verileri kullanilarak, adsorpsiyon prosesinin kinetik davranisi
aydinlatilmaya cahsilmustir. incelenen adsorpsiyon kinetik modellerine ait grafikler Sekil 5°de ve
hesaplanan kinetik sabitler ise Tablo 1°de verilmistir.

4 12
35 .., y= -0’2003" +3,556 10 | y=0,021x+1,713 -
3 g, R*=0,990 R? = 0,990
L SO 8 o
=25 b R -
o0 T ]
g 2 T = -
s T " 1 -
. .
1 .-
"
0,5
0
0 0 100 200 300 400 500
0 50 100 150 200 250 300
t(dk.)
t(dk.)
a b
40 45
35 y=8,137x- 12,276 N 40
30 R?= 0,965 0. 35
25 e 30 o
=i 25 ¥ L= 3,8403x - 5,2843
520 , 5 20 Pl R=1
15 ' Y 2.basamal™ 2,6918X - 2,5119
e 15 R? = 0,947
10 10 8
5 ’ 5 ’ Y 3. basamak = 1,4554x+ 11,4
. =) R*=1
0 g
0 1 2 3 4 5 6 0 5 10 15 20 25
In(t) th1/2
c d

Sekil 5. Pb(11) adsorpsiyonuna ait kinetik modellerin grafikleri
a-) yalanci birinci dereceden; b-)yalanci ikinci dereceden; c-) Elovich; D-)Partikiil i¢i difiizyon (Pb(IT)derisimi:
100 mg.L?, aktif karbon miktari: 0.1,)

Sekil 5d’de verilen Partikiil i¢i Diflizyon Modeline ait grafigin birden fazla lineer dogrudan
olugsmasi diflizyonun {i¢ basamakta gergeklestigine isaret etmektedir [27]. Birinci basamak, ¢ok kisadir
ve dis difiizyon kontrolliidiir. Ikinci basamak, kompleks bir adsorpsiyon basamagi olup partikiil ici
difiizyon kontrolliidiir. Ugiincii basamak, adsorpsiyon prosesinin dengeye geldigi basamak olup partikiil
i¢i difiizyon yavaslamaktadir. Tablo 1’den goriilecegi gibi, her bir basamagin difiizyon katsayisi dikkate
alindiginda, difiizyon katsayist en kiigiik (1,455) olan 3. basamagmn kontrol basamagi oldugu
goriilmektedir. Tablo 1°den, partikiil i¢i difiizyon sabitinin (C) kiiciikk olmadigi da goriilmektedir. Bu
durum, aktif karbonun dis adsorpsiyon tabakasinin kalin olduguna isaret etmektedir [10].

Tablo 1°den goriildiigii gibi, yalanci ikinci dereceden kinetik modele ait regresyon katsayisi
daha biiyiik olmasina ragmen, Elovich kinetik modelin standart sapmasi daha kiigiik olmas1 sebebiyle,
Pb(Il) adsorpsiyon kinetiginin Elovich kinetik modeli ile ifade edilmesinin uygun olacagma karar
verilmistir. Elovich kinetik modele gore aktif karbon desorpsiyon kapasitesi (B) 0,123 mg.g™* olarak
hesaplanmustir.
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Tablo 1. Ph(1I) adsorpsiyonuna ait kinetik sabitler (The kinetic constants of Pb (I1) adsorption)

Yalanci birinci dereceden kinetik modeli

ki (dk™) R? Aq (%0)
0,00765 0,989 3,672
Yalanci ikinci dereceden kinetik modeli
ka(L.mg™t.dk.™) R? h Aq (%)
46,948 0,990 0,584 4,894
Elovich Modeli
a B R? Aq (%0)
1,799 0,123 0,965 1,666
Partikiil ici difiizyon modeli
kig,s (Mg.g™h.dk. ) Kig,2 (mg.gt.dk. ™) kig,3(mg.g™.dk.?) C R? Aq (%)
3,840 2,692 1,455 7,85 0,867 4,007

3.6. Pb(I1) adsorpsiyon izotermlerinin tiiretilmesi

Calismanin bu basamaginda 50 mg.1™, 100 mg.I™, 150 mg.1?, 250 mg.I™ ve 500 mg.I™ olmak iizere farkl
baslangi¢c derisimlerine sahip Pb(II) ¢ozeltilerinin adsorpsiyonlarina ait denge degerleri Langmiur,
Freundlich, Temkin ve Dubinin-Radushkevich izotermleri kullanilarak incelenmistir (Sekil 6).

7 2,5
6 y= 0,012 + 0,439 . ¥=0291x+ 1,169
R*=0,997 2 R*=0,828 .
° e R
S e 0.2
o 4 ] 1,5 )
~ %’J
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log Ce
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70 R?=0,900 R S R?=0,917693
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o 50 > v >
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2
30 e 1,5
20 1
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0 0
0 1 2 3 4 5 6 7 0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000
InCe €2
c d

Sekil 6. Pb(11) adsorpsiyon izoterm grafikleri(T: 30 °C, aktif karbon miktari: 0,1 g)
a-)Langmuir; b-) Freundlich; c-)Temkin; d-)D-R (Pb (1) adsorption isotherm charts)
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Sekil 6’da verilen izoterm modellerine ait denklemler kullanilarak Pb(II) adsorpsiyonu igin
izoterm sabitleri ve izotermlere ait korelasyon katsayilari hesaplanmistir (Tablo 2).

Tablo 2. Pb(I1) Adsorpsiyon izoterm modellerine ait izoterm sabitleri(The isotherm constants of the adsorption
isotherm models for Pb (I1) adsorption)

Langmuir
(max (mgg'l) KL R?
86,207 0,0264 0,997
Freundlich
K (mg.g™h)(mg.LH)" n R?
14,754 3,432 0,823
Temkin
Kt (L.g?) b (J.mol™) R?
0,484 164,796 0,900
Dubinin-Radushkevich(D-R)
gm(mg.g™) E (kJ.mol™) R?
69,616 0,845 0,918

Tablo 2’den goriildiigii gibi, Pb(IT) adsorpsiyonu i¢in en yiiksek regresyon katsayis1 (R?=0,997)
Langmuir izoterm modelinde elde edilmistir. Bu sonug, adsorpsiyon denge verilerinin Langmuir
izotermi ile uyum igerisinde oldugunu gostermektedir. Langmuir adsorpsiyon izoterm modeli; aktif
karbon yiizeyinin es 6zelliklere sahip bos aktif merkezlerden olustugunu, ylizey enerjisinin homojen
sekilde dagildigin1 kabul etmektedir [28]. Tablo 2’den goriilecegi gibi Langmuir izotermine gére tek
tabakada maksimum adsorpsiyon kapasitesi(Qmas) 86,207 mg.g™* olarak bulunmustur.

Freundlich izoterm sabiti n, 3,432 olarak bulunmustur. 1/n <1 ise denge verilerinin Langmuir
izotermine uydugu ve birin {istiinde ise diger izotermler ile birlikte degerlendirilmesi gerektigi kabul
edilmektedir [29]. 1/n degeri birin altindadir. Bu sonug Pb(II) adsorpsiyonunun Langmuir izotermi ile
tanimlanmasinin uygun oldugunu desteklemektedir. Pb(II) adsorpsiyonu denge verilerine Dubinin-
Radushkevich izotermi uygulanarak adsorpsiyonun enerjisi (E) 0,845 kJ.mol™ olarak belirlenmistir.
Pb(IT) adsorpsiyonu i¢in hesaplanan adsorpsiyon enerjisi fiziksel adsorpsiyona isaret etmektedir.

Langmuir adsorpsiyon izoterminin temel karakteristigi olan aymrma faktorii (Rp) degeri de
hesaplanmustir. Farkli baglangi¢ derisimleri i¢in elde edilen Ry degerleri Tablo 3’de verilmistir. R
degerinin O ile 1 arasinda olmasi, hazirlanan aktif karbonun Pb(II) adsorpsiyon islemi i¢in uygun
oldugunu gostermektedir.

Tablo 3. Langmuir Ayirma faktori, (R.)( Langmuir separation factor, Ry)

Derisim (mg.1™) Rc
50 0,410
100 0,262
150 0,205
250 0,124
500 0,064

Pb(Il) adsorpsiyon denge verilerinin Langmuir izotermine uygulanmasi ile elde edilen tek
tabakada adsorpsiyon kapasitesi ve literatiirdeki tek tabakadaki adsorpsiyon kapasitesi sonuglar1 Tablo
4’da verildigi gibidir.
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Tablo 4. Pb(IT) adsorpsiyon sonuglarinin ve literatiir sonuglari ile karsilagtirilmasi

Omax(Mg/g) Adsorbent gesidi Kaynak
21.38 Aktif karbon [19]

0.410 Aktif karbon [31]

23.8 Biyokiitle [20]

56.6 Kompozit [20]
163.93 Biyokiitle [32]
294.11 Aktif karbon [33]

86.21 Aktif karbon Bu ¢aligma

Tablo 4’de Pb(IT) adsorpsiyonunda elde edilen tek tabakadaki adsorpsiyon kapasitesinin yiiksek
oldugu goriilmektedir. Bu sonu¢ ICAK aktif karbonun Pb(II) adsorpsiyonunda kullanilabilecegini
gostermektedir.

4. Sonuclar

Aktif karbon kullanilarak gergeklestirilen Pb(Il) adsorpsiyonu islemi ig¢in en yiiksek adsorpsiyon
kapasitesi, ¢ozelti baslangic pH’min 4 olmasi durumunda elde edilmistir. Artan ¢ozelti baslangig
derisimi ile birlikte Pb(II) uzaklastirma yiizdesinin azaldig1 ve adsorpsiyon kapasitesinin ise arttigi tespit
edilmigtir. Ayrica, artan aktif karbon miktar ile adsorpsiyon kapasitesinin azaldigi ve Pb(Il) giderim
yiizdesinin(R) arttig1 da belirlenmistir. Artan sicaklik ile birlikte adsorpsiyon kapasitesinin arttigi, Pb(I1)
adsorpsiyonunun endotermik olarak gerceklestigi belirlenmistir. Adsorpsiyon kinetiginin Elovich
kinetik model ile temsil edilmesinin uygun olacagina karar verilmistir. Diflizyonu kontrol eden basamak
ve diflizyon katsayisi sirasiyla 3. Basamak ve 1,455 olarak belirlenmistir. Elde edilen adsorpsiyon denge
degerlerinin en iyi Langmuir izotermine uydugu tespit edilmistir. Langmuir izotermine gore tek
tabakada adsorpsiyon kapasitesi 86,207 mg/g olarak hesaplanmistir. Aktif karbonun Pb(II) adsorpsiyonu
isleminde kullanilabilir yapida oldugu da belirlenmistir.
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