Miihendislik Bilimleri ve Tasarim Dergisi
8(3),943-951, 2020
e-ISSN: 1308-6693

Journal of Engineering Sciences and Design
DOI: 10.21923 /jesd.762953

Arastirma Makalesi Research Article
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Anahtar Kelimeler Oz

Adsorpsiyon, Seliilozik yapidaki bir atik olan yer fistif1 kabugundan aktif karbon elde ederek
Aktif Karbon, ekonomiye kazandirilmasi ve hem karasal hem de sucul ekosistemlerde 6nemli bir
Antibiyotik, kirletici olan antibiyotiklerin aktif karbon tizerine adsorpsiyonu ile giderimi
Sulu Cozelti, calisiimistir. Bu c¢alismada aktif karbon iizerine farkli derisimlerdeki sulu
Yer Fistigi Kabugu. cozeltilerden farkli kosullarda antibiyotiklerin (Tetrasiklin Ve Penisilin G)

adsorpsiyonu yapilmistir. Adsorbentin karakteristik 6zellikleri ve yiizey yapis1t SEM
EDX, BET ve elementel analiz ile karakterize edilmistir. Elde edilen aktif karbonun
BET yiizey alani1 308.6 m?2/g, toplam gézenek hacmi 0,13 cm3/g ve toplam mikro
gozenek hacmi ise 0,09 cm3/g olarak bulunmustur. Antibiyotik olarak segilen
penisilin G'nin 25-40-60°C de ve 3-5-8 pH degerlerinde, tetrasiklinin 30-40-60°C de
ve 3-7-9 pH degerlerinde giderim ¢alismalari yapilmistir. Deneysel veriler Langmuir
ve Freundlich izotermleri kullanilarak analiz ve korelasyon degerleri incelendiginde
Freundlich izotermi ile daha uyumlu oldugu bulunmustur. Gergeklestirilen
adsorpsiyonunun fiziksel olarak adsorbe oldugu gorilmiistiir. Aktif karbonlarin
antibiyotik gideriminde kullanilmas1 Kkirliligin azaltilmasinda etkili oldugu
belirlenmistir.

REMOVAL OF ANTIBIOTICS (TETRACYCLINE AND PENICILLIN G) FROM WATER
SOLUTIONS BY ADSORPTION ON ACTIVATED CARBON

Keywords Abstract

Adsorption, It was studied to obtain active carbon from peanut shell, which is a cellulosic waste,
Activated Carbon, to bring it to the economy and to remove it by adsorption of antibiotics, which are
Antibiotic, an important pollutant in both terrestrial and aquatic ecosystems, on activated
Aqueous Solution, carbon. In this study, antibiotics (Tetracycline and Penicillin G) adsorption were
Peanut Shell. done on activated carbon under different conditions than aqueous solutions of

different concentrations. The characteristic features and surface structure of the
adsorbent are characterized by SEM EDX, BET and elemental analysis. The BET
surface area of the activated carbon obtained was found to be 308.6 m?/g, the total
pore volume was 0.13 cm3/g and the total micropore volume was 0.09 cm3/g.
Removal studies have been carried out 30-40-60 °C and at pH values of 3-5-8 for
Penicillin G, 30-40-60 °C and pH values of 3-7-9 for Tetracycline. When the analysis
and correlation values were examined by using experimental data Langmuir and
Freundlich isotherms, adsorption isotherm was found to be more compatible with
Freundlich isotherm. It was found that the adsorption performed was physically
adsorbed. It has been determined that the use of activated carbons in antibiotics
removal is effective in reducing pollution.
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1. Giris (Introduction)

Diinya niifusunun artmasiyla beraber insanoglunun ¢evreyi kirletmesi de hizlanmistir. Bu kirliligin basinda yer
alan kirlenme tiiri ise ila¢ kullanimina bagli olan ¢evre kirliligidir (Wang vd., 2010). Antibiyotik kullanimj, tedavi
edilmeye calisilan hastaliklar i¢in en yaygin basvurulan ilag tiirlerinin basinda gelmektedir (Brown vd., 2006).
Gerek insan viicudunda gerekse hayvanlarda siklikla basvurulan 6nemli antibiyotikler arasinda ise penisilinler ve
tetrasiklinler ilk siralarda yerini almaktadirlar (Zhang vd. 2016). Penisilin -lactam grubunda olup genis
spektrumlu olmasindan dolayr kullanimi yaygin olan farmasétik uriindiir (Ye vd., 2007). Ayrica yliksek
antibakteriyel aktivitesinin yaninda, 1siya ve asidik ortama duyarliligi fazla olmasindan dolay1 yaygin bir sekilde
kullanilmaktadir. Tetrasiklinler ise penisilinler gibi olduk¢a yaygin olarak kullanilir ve bir¢ok bakteriyel
enfeksiyonlarin giderilmesinde kullanilmaktadir. Ozellikle de hayvansal hastaliklarin gideriminde ve hayvanlarin
gelisiminde 6nemli rol oynamasindan dolay1 hayvanlarda da yayginca kullanilmaktadir. Bu antibiyotikler suda
ylksek oranda ¢ozilintrliiklere sahip olmasindan dolayi ¢evre kirliliginde dnemli rol oynamaktadir. Zamanla artis
gostererek alic1 ortamda birikim yapan antibiyotikler o ortamda bulunan bakterilerin ve mikroorganizmalarin
onlara karsi direng saglamasina katkilar belirtilmistir. Sadece sucul ortamdaki birikim degil karasal ekosistemde
(camur, toprak, giibre gibi...) bulunan bakterilerin de bunlara kars1 diren¢ kazanmalari s6z konusudur (Constanzo
vd., 2005).

Sucul ortamdan farmasoétik kirleticilerin gideriminde kullanilan koagiilasyon, flokiilasyon, sedimentasyon,
membran filtrasyonu, biyolojik aritma ve kimyasal oksidasyon gibi islemler mevcuttur. Ancak aktif karbon
kullanilarak adsorpsiyon islemi ise diger mevcut yontemlere gére daha basarili oldugu yapilan c¢esitli ¢alismalar
ile ispatlanmistir (Adams vd., 2002, Geng ve Dogan 2015, Celebi ve Gok 2017). Aktif karbon ne kadar yiiksek mikro
gozenek hacmine ve ¢oklu gozenek yapisina sahip ise ortamdan bir o kadar yliksek seviyede kirletici giderimi
yapmaktadir (Hesas vd.,2013;Diasa vd., 2007, Ozcan vd., 2018). Hem toz halinde hem de graniiler halde kullanilan
aktif karbonlar antibiyotiklerin sulu ¢ozeltilerinden gideriminde siklikla tercih edilmeye baslanmistir (Cuerda-
Correa vd., 2010; Jung vd., 2010;Suriyanon vd., 2015). Son on yilda lignoseliilozik tabanh atiklardan aktif karbon
tireterek, bu adsorbentlerin ¢evre acisindan kirliliklerin giderilmesinde kullanimi olduk¢a yaygin bir sekilde
artmaya baslamistir. Diinya yer fistig1 ithalat1 1998-2016 yillari arasinda 1.109.758 tondan 2.010.031 tona ¢ikarak
%81 artmistir. Ulkemizde ise 2004-2018 yilina kadar olan yer fistig1 iiretimi ise 80.000 den 173.835 tona ¢ikmistir.
Dolayisiyla yer fistig1 tiretimi her gecen y1l artarak iilke ekonomisine énemli katki saglamaktadir (Ozalp 2019). Yer
fistig1 liretimine paralel olarak yer fistig1 atig1 olan kabugunda da énemli bir artis gerceklesmektedir. Dolayisiyla
tarimsal atik olan yer fistig1 kabugundan aktif karbon iireterek iilke ekonomisini kazandirilmasi biiyiik 6nem arz
etmektedir. Sonug olarak tlkemizin bir tarim iilkesi olmasindan dolay1 tarimsal atiklarin biyomateryallere
doniistiiriilerek ozellikle cevre kirliliginde kullanimlari oldukga yaygin hale gelmistir.

Bu baglamda ¢alismamizda kullanilan lignoseliilozik yapidaki atik olan yer fistig1 kabugu da 6zellikle Akdeniz
bolgesinde bol miktarda iiretilen yer fistigindan elde edilen aktif karbonun ¢evre kirliligine sebep olan penisilin
ve tetrasiklinin sucul ortamdan giderimi pH ve sicaklik degisimleri ile birlikte ¢alisilmis ve elde edilen aktif
karbonun adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi icin de Langmuir ve Freundlich adsorpsiyon izotermleri
kullanilmistir.

2. Materyal ve Yontem (Material and Method)
2.1. Materyal Secimi (Selection of Materials)

Aktif karbon iiretiminde kullanilan yer fistig1 (Arachis hypogaea L.) kabuklar1 Osmaniye ilinden temin edilmistir.
Aktif karbon iiretimi ve pH ayarlamasin da kullanilan H2SOs4, NaOH analitik saflikta ve Merck firmasindan
alinmistir. Adsorpsiyon deneyleri icin kullanilan antibiyotikler ise Sigma-Aldrich firmasindan satin alinmis olup
kimyasal formiilii asagida verilmistir. Orneklerin tartim islemleri Adam PW 214 marka terazi, pH 6l¢iimleri Hanna
HI 2211-02 pH metre ve UV-VIS odl¢limleri icin ise Hach Lange DR 6000 model spektrofotometre cihazi ile
gerceklestirilmistir.

944



TURKYILMAZ ve ISINKARALAR 10.21923/jesd.762953

Tablo 1. Tetrasiklin ve Penisilin G Antibiyotiklerinin Molekiiler Ozellikleri (Molecular Properties of Tetracycline and
Penicillin G Antibiotics)

MOLEKULER PP
BILESIK YAPISI FORMULU AGIRLIGI COZUNURLUK | Fax REF.
(e/mol) (mg/L) | (NM)
Ocampo-
Pérez vd.,
2015
Tetrasiklin C22H24N20s 480,90 22 360
Weltzien
N ve
Padovan
Penisilin G m j;'\"/\)<CH C16H17N204S 372,48 100 290 | 1998
o 0
O//\OH

2.2. Aktif Karbon Uretimi (Production of Activated Carbon)

Antibiyotiklerin adsorpsiyonu i¢in kullanilan aktif karbonlar, yer fistigi kabugunun, kimyasal aktivasyon
yontemiyle H2S04 kullanilarak sentezlenmistir. Toplanan atik yer fistig1 kabuklar1 éncelikle kurutulup nemi
giderildikten sonra, bilyeli 6giitiiciide o6giitilmiis ve 0-75 pum’den elenmistir. Daha sonra 5 M’lik H2SO4,
¢ozeltisinden 200 mL ile 1slatilarak 1 giin siire ile oda sicakliginda aktivasyon ajaninin yer fistig1 kabugundaki
lignoselilozik yapinin pargalanmasi icin bekletilip ardindan 110 °C’'de etiivde 1 giin kurutulmustur. Kurutulan
ornekler, karbon iskeletinin ortaya cikarilmasi ve lignoseliilozik yapidaki karbon disindaki diger atomlarin
uzaklastirilmasi i¢in paslanmaz, ¢elik kapali reaktor kabinda 800 °C’de, 10 psi'lik sabit N2 azot akisi altinda 2 saat
piroliz edildi. Son olarak ta firindan ¢ikan 6rneklerin yanmasini énlemek icin reaktoriin oda sicaklifina gelene
kadar 10 psi'lik sabit N2 azot akisi altinda sogumasi saglanmistir. Sogutulan 6rnekler, reaktérden ¢ikarilarak
H2S04lin asirisinin nétrallesmesi icin 1 M'lik NaOH ¢ozeltisi ile yikanip, daha sonra aktif karbon 1lik distile su ile
pH 7 olana kadar yikanmis ve 110 °C’de etiivde 1 giin kurutulmustur. Kurutulan ornekler 6gttiiciide tekrar
ogiitiiliip elekten elenerek tanecik boyutu 0-50 pm’ye getirildikten sonra aktif karbonun karakterizasyonu i¢gin
BET ytlizey alani 6l¢timleri ve SEM-EDX goriintiileri alinmistir.

2.2.1. Aktif Karbon Karakterizasyonu (Characterization of Activated Carbon)

Yer fistifi kabugunun H2SOs ile aktivasyonundan 800 °C’de sentezlenen aktif karbon 6rneklerinin
karakterizasyonu BET ve SEM-EDX cihazlar1 kullanilarak gerceklestirilmistir.

2.2.2. BET Yiizey Alam Olciimii (Measurement of BET Surface Area)

Yer fistig1 kabugu ve kimyasal aktivasyondan sonra elde edilen aktif karbonlarin BET yiizey alani él¢ctimleri 6nce
ornekler 300 °C'de 1 giin siire ile degaz edilmistir. Degaz edilen drneklerin ytlizey alani dlgimleri sivi azot
ortaminda (77 K) saf azot gazinin adsorbent olarak kullanilmasiyla BET ylizey alani tayinleri, Quantachrome, Nova
Touch LX4 model BET cihazi ile gergeklestirilmistir.

2.2.3. SEM-EDX Analizi (Analysis of SEM-EDX)

Ham ve aktive edilmis drneklerin SEM EDX goriintiileri ise FEI marka Quanta FEG 250 cihazi ile alinmistir.
Aktivasyon isleminden 6nce ve sonra olmak tizere yiizey 6zellikleri belirlenebilmesi amaciyla bu islem yapilmistir.

Tablo 2. Ham Yer Fistigi Kabugu ve Aktiflestirilmis Karbonun Gozenek Ozellikleri (Pore Properties of Raw Peanut Shell and
Activated Carbon)

Ornekler Bet Y(zlzze/}é;llanl VToplam (cm3/g) Vmikro (cm3/g) VMezo (cm3/g)
Ham yer fistig1 0,83 0,003 0,0004 0,0026
kabugu
Aktif karbon 3086 0,13 0,09 0,121
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Calisma kapsaminda elde edilen aktif karbonun C miktarlarina bakildiginda agirlikca ham yer fistig1 kabugunun
%29,89 iken aktif karbonun %35,64, ham yer fistig1 kabugunun atomik olarak % 58,44 ‘ten %75,52’ye ¢iktig1

gbzlenmistir.
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Sekil 1. Ham Yer Fistig1 Kabugunun (a) ve Aktif Karbonun (b) EDX Analiz Sonuglar1 (EDX Analysis Results of Raw Peanut
Shell (a) and Activated Carbon(b))

Aktif karbonun gézenek hacmi ve yiizey alaninin biiytikliigiiniin yani sira géozeneklerinin biiytikligii ve dagilimi da
olduk¢a 6nemlidir. Homojen olmayan yapilarin daha genis i¢ yiizey alanlarina sahip oldugu goriilmektedir.

ag B5 1 wo det 10 pm
000 x  10.00 kV | 9.8 mm | ETD KASTAMONU UNI

(a)
Sekil 2. Ham Yer Fistig1 Kabugu (a) ve Aktiflestirilmis Karbonun (b) SEM Goériintiileri (SEM Images of Raw Peanut Shell (a)
and Activated Carbon (b))
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3. Deneysel Sonuglar(Experimental Results)
3.1. Adsorpsiyon Deneyleri (Adsorption Experiments)

Antibiyotiklerin aktif karbon lizerine adsorpsiyonu deneyleri 10-400 ppm arasinda derisimlerde antibiyotigin 50
mL c¢ozeltilerinin 0,01 g aktif karbon ile karistiritlip degisen pH ve sicakliklarda bir giin 100 mL’lik polietilen
kaplarda ¢alkalanmasi ile yapilmistir. Deneylerde antibiyotik ¢ozeltisinin 6nceden hazirlanan 200 mg/L’lik
cozeltileri kullanilmistir. Orneklerin pH’s1, Hanna HI 2211-02 model pH metre kullanilarak NaOH ve HCl ¢ozeltileri
ile ayarlanmistir. 24 saatin sonunda Adsorpsiyon dengeye geldiginde ¢ozelti 3500 rpm’de 15 dakika santrifiij
edilerek ¢ozelti ortamindan otomatik pipet ile 10 mL alinan 6rnekler farkli oranlarda saf su ile seyreltilmesinin
ardindan ¢6zeltiden kalan antibiyotik ¢ozeltisinin derisimi Hach Lange DR 6000 UV/VIS spektrofotometre ile dalga
boyu taramasindan sonra spektrofotometrik olciimler tetrasiklin icin 360 nm ve penisilin G ici ise 290 nm’de
yapimistir. Her bir deney i¢in antibiyotik ¢6zeltilerinin aktif karbon tizerine adsorplanmis miktarlari, degisen pH
ve sicaklik kosullarinda penisilin G ve tetrasiklinin gram basina adsorplanmis miktar1 Esitlik 1 kullanilarak
bulunmustur.

v

=(c,-C
qe ( 0 e)W

(1)

Denklemdeki; qe, dengede aktif karbon yiizeyinde adsorplanmis antibiyotik miktar1 (mg/g); Co ve Ce,
adsorpsiyondan dnce ve sonra ¢ozeltide kalan antibiyotik miktar1 (mg/L); V, kullanilan antibiyotik ¢6zeltisinin
hacmi (L) ve W, aktif karbonun gram miktaridir. Adsorban ve Adsorbent arasindaki iliskiyi aciklamada kullanilan
adsorpsiyon izotermleridir. Calismalardan elde edilen verilerin modellenmesinde Langmuir ve Freundlich
izotermleri kullanilmistir.

3.1.1. pH Etkisi (Effect of pH)

Adsorbentler yiizeyinde gergeklesen adsorpsiyon olaylarinda adsorbentin yiizey yiikii ve ¢ozeltinin pozitif ve
negatif yik derisimi adsorpsiyonu etkileyen énemli parametrelerdendir. Kati madde yiizeylerine penisilin ve
tetrasiklinin aktif karbon yiizeyinde tutunan miktarina etki eden 6nemli faktorlerden birisi pH’dir. Antibiyotiklerin
adsorplanmasi, genellikle adsorplanan Hs0*/OH- miktar1 ile belirlenmesine ve kati tanecigin elektron
hareketliligine baghdir. Bu elektron hareket davranisi tanecik ylizeyindeki net yiik ile belirlenmektedir. Sekil 3 ve
Sekil 4 ‘de de goriildiigi gibi pH artisiyla beraber aktif karbon yiizeyindeki negatif yiik yogunlugunu artisina bagl
olarak tetrasiklin ve penisilin G nin adsorpsiyonunda artis meydana gelmistir. Tetrasiklin i¢in 3-10 pH araliginda
yaptigimiz 6n deneme c¢alismalarinda pH 9 dan sonra tetrasiklinin hidrolizinden dolay1 en uygun pH 9 olarak
bulundu. Tetrasiklinin pH 8 veya 10 da hizhi bir sekilde hidroliz olmasi biyokdmiir iizerine tetrasiklin
adsorpsiyonunun iizerine pH etkisini belirlemede oldukga gli¢lestirmistir (Li vd., 2019). Penisilin G i¢in de en iyi
giderim pH 8 de gerceklesmis olup daha yiiksek pH larda hidroksil olusumun artisina paralel olarak penisilin G'nin
¢ozlnirligli azalmis ve dolayisiyla adsorpsiyon verimi de diismiistiir. pH 3 penislin G adsorpsiyonu igin
maksimum deger olarak elde edilmis. Yiiksek pH degerleri radikal hidroksit olusumuna sebep oldugu i¢in penisilin
G’nin giderimi azalmistir (Kamranifar vd., 2019).

14
12
—
10
% g
oo
S
T 6
o —@®—pH:3
4
—tk—pH:7
2 —8—pH:9
0
0 5 10 15 25 30 35 40

20
Ce (mg/L)
Sekil 3. Aktif Karbon Yiizeyinde Tetrasiklin Adsorpsiyonuna pH Etkisi (pH Effect on Tetracycline Adsorption on Activated
Carbon Surface)
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90

80

—@—pH:3

10 —f—pH:8

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Ce (mg/L)

Sekil 4. Aktif Karbon Yiizeyinde Penisilin G Adsorpsiyonuna pH Etkisi (Effect of pH on Penicillin G Adsorption on Activated
Carbon Surface)

3.1.2. Sicakhigin Etkisi (Effect of Temperatue)

Aktif karbon yiizeyinde tetrasiklin ve penisilin G adsorpsiyonuna sicakligin etkisi deneyleri 25, 30, 40 ve 60 °C’de
yapilmistir ve deneysel verilerin grafikleri Sekil 5.” Ve sekil 6 de verilmistir. Sekillerden artan sicaklikla aktif
karbon ytizeyinde tetrasiklin antibiyotiginin adsorplanan miktarinin arttig1 ve bunun nedeni; sicaklik artisiyla
beraber, diisiik sicakliklarda molekiiler hareketliligi az olan antibiyotik molekiillerinin, molekiiler hareketindeki
artmadir. Artan sicaklikla ¢ok sayida antibiyotik molekiilii aktif karbon ytlizeyindeki aktif noktalarla etkilesime
girerek yeterli enerjiye sahip olmaya c¢alisacaklardir (Costanzo vd. 2005; Cuerda-Correa vd., 2010). Ancak
penisilin G’'de ise artan sicaklikla beraber adsorpsiyondan azalma gozlendi bunu sebebi ise artan sicaklikla beraber
antibiyotigin yapisinin bozulmasi olarak diistintildi. Tetrasiklinin aktif karbon tlizerine adsorpsiyonunun artan
sicaklikla artmasi entalpi degisiminin pozitif olmasindan kaynaklanmaktadir. Bu durumda aktif karbon
yuzeyindeki tetrasiklin antibiyotiginin adsorpsiyon olayinin endotermik bir islem oldugu séylenebilir.

18

16
14
12
10

ge (mg/g)

8
6 ——T:30C
4 —A—T:40C

2 ——T:60 C

0 10 20 30 40 50
Ce (mg/L)
Sekil 5. Aktif Karbon Yiizeyinde Tetrasiklin Adsorpsiyonuna Sicakhigin Etkisi (Effect of Temperature on Tetracycline
Adsorption on Activated Carbon Surface)
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90

20 40 60 80 120 140 160 180

100
Ce (mg/L)
Sekil 6. Aktif Karbon Yiizeyinde Penisilin G Adsorpsiyonuna Sicakhgin Etkisi (The Effect of Temperature on Penicillin G
Adsorption on Activated Carbon Surface)

3.2. Adsorpsiyon izoterm Verileri (Isotherm Datas of Adsorption)
3.2.1. Freundlich izotermi (Freundlich Isotherm)

izotermler arasinda yaygin olarak kullanilan Freundlich izoterminde deneysel esitlikler i{izerinde kurulmus olup
diisiik konsantrasyonlar icin basarili bir model olarak uygulanmaktadir (Hung vd., 2005).

Ing, :InKFjL%InCe (2)

Esitlik 2 de verilen denklemdeki n, Freundlich sabiti olup adsorpsiyon yogunlugunun veya yiizeyin heterojen
karakteri hakkinda bilgi vermektedir. Elde edilen sonuglar icin 1/n degerleri, 0 ile 1 araliginda degisir ve bu
degerin sifira yaklasma orani yiizey heterojenitesi artis1 hakkinda bilgi verir. Yukaridaki denklem uygulandiginda
ve Inge’nin InCe’ye karsi grafigi cizildiginde diiz bir dogru verecek olup dogrunun egim ve ekstrapolasyonundan
izoterm sabitleri Kr ve n degerleri bulunabilmektedir. Tablo 3 farkl pH ve sicakliklarda penisilin G'nin aktif karbon
ylizeyinde adsorpsiyonu icin olciilmiis deneysel verilerin Freundlich ve Langmiur izoterm sonuglarim
gostermektedir. Freundlich izotermi i¢in belirlenen korelasyon katsayilarinin 0,94-0,99 sinirlar iginde olmasi bu
izotermin, deneysel sonuglarla uyumlu oldugunu goéstermektedir. Ayn1 sekilde Tablo 4 de tetrasiklin igin
korelasyon degerleri Freundlich izotermi ile daha uyumlu oldugu bulunmustur.

Tablo 3. Aktif karbon yiizeyinde penisilin G adsorpsiyonu i¢in hesaplanan izoterm parametreleri (Isotherm parameters
calculated for penicillin G adsorption on the activated carbon surface)

PARAMETRELER LANGMUIR iZOTERMI FREUNDLICH iZOTERMI
Sl b | aelmg/g | Kymg | R R n Kr

25 Dogal -3333 -0,0014 0,14 0,94 0,87 2,79
40 Dogal -196 -0,0063 0,52 0,95 0,56 0,10
60 Dogal -357 -0,003 0,31 0,97 0,61 0,23
25 3 -526 -0,0012 0,01 0,97 1,18 4,39
25 5 117,6 0,028 0,78 0,99 1,18 3,15
25 8 9,52 0,96 0,98 0,99 2,08 14,29

3.2.2. Langmuir izotermi (Langmuir Isotherm)

Langmuir izotermi, adsorbentin yiizeyindeki birbirine benzeyen aktif noktalarin ¢ok oldugu ve yiizeydeki tek
tabakali adsorpsiyonu agiklamak icin kullanilan bir model izotermdir. Bu model ylizeydeki adsorpsiyon olayinin
enerjisinin degismedigi ve adsorbent yiizeyindeki adsorbat molekiillerinin hareketinin miimkiin olmadigin farz
etmektedir (Kinniburgh, 1986).
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c._1.c o
d. d.K 4,

Bu denklem dogrultusunda Ce/qe’nin Ce’ye karsi egrisi, egimi 1/qm ve ekstrapolasyonu 1/qmK olan lineer bir
dogru verecektir. Deneysel sonuglardan elde edilen verilerin korelasyon sabitleri (R? degerleri) Tablo 3 ve Tablo
4’de verilmistir. Langmuir izotermine uygulanmasiyla elde edilen dogrularin korelasyon katsayilarinin ¢ok kiigiik
oldugu bulunmustur. Elde edilen bu sonu¢ dogrultusunda deneysel verilerin Langmuir izotermi ile iyi bir uyum
icinde olmadigin1 gostermekte ve yilizeyin homojen olmamasindan kaynaklandigi diisiiniilmektedir. Ciinki
Langmuir izotermi, yiizeyin homojen oldugunu kabul eder. Aktif karbon yiizeyinde antibiyotik adsorpsiyonuna pH
ve sicakligin etkilerini gosteren Sekil 3, Sekil 4, Sekil 5 ve Sekil 6 grafikleri icin Langmuir ve Freundlich izotermleri
¢izilmistir. Bu sekillerin egim ve kayimlarindan izoterm parametreleri olan K ve qm degerleri hesaplanarak Tablo
3 ve Tablo 4 'de verilmistir.

Tablo 4. Aktif karbon yiizeyinde tetrasiklin adsorpsiyonu i¢in hesaplanan izoterm parametreleri (Isotherm parameters
calculated for the adsorption of tetracycline on the activated carbon surface)

PARAMETRELER LANGMUIR iZOTERMI FREUNDLICH iZOTERMIi
klik
s pH | an(mg/e) | Kl/mg) | R Re h Ke

30 Dogal 31,25 0,027 0,88 0,98 1,25 3,16
40 Dogal 33,3 0,028 0,76 0,96 1,17 1,03
60 Dogal 28,57 0,046 0,97 0,98 1,35 1,53
25 3 22,72 0,034 0,76 0,99 1,15 1,16
25 7 37,03 0,025 0,61 0,99 1,15 1,096
25 9 37,03 0,033 0,32 0,96 1,45 2,16

4. Sonug ve Tartisma (Result and Discussion)

Kimyasal aktivasyon yontemi ile hazirlanan Aktif karbonlarin adsorpsiyon performansi, iki antibiyotik grubuna,
yani tetrasiklin ve penisilin G'nin sulu ¢6zeltilerden giderimi olarak calisildi. adsorpsiyon degiskenlerinden pH ve
sicakligin Aktif karbonlarin ilaglara yonelik adsorpsiyon performansi tizerindeki etkileri incelendiginde Artan
sicaklikla beraber adsorplanan tetrasiklin miktari da aktif karbonun gézeneklerinin agilmasi ile birlikte daha fazla
ylizeye adsorbe oldugu bulundu. Ancak penisilin G de ise sicaklik artisi yapiy1 bozdugundan dolay1 adsorpsiyonun
diistiigii goruldi. pH artisi adsorbentin ylizeyindeki negatif yliik merkezinin artisina katki saglayarak adsorplanan
antibiyotik miktarini artirmistir. Tetrasiklin ve penisilin G'nin yapisal farkliliklarindan dolay: pH’nin adsorpsiyon
verimine olan etkisi bu iki antibiyotik icin ayn1 pH araliklarinda ¢alisma imkanini vermemistir. Penisilin G i¢in en
uygun sicaklik; 25 °C ve tetrasiklin i¢in ise; 60 °C bulunmustur. pH’'n1 adsorpsiyona etkisinin incelenmesinde ise
penisilin G igin; 8, tetrasiklin i¢in ise 9 olarak bulunmustur. Adsorpsiyon c¢alismalarinda siklikla kullanilan
Langmuir ve Freundlich izotermlerinden elde edilen korelasyon degerleri incelendiginde ¢alismamizin Freundlich
izotermi ile daha uyumlu oldugu bulunmustur. Bu sonugta bize aktif karbon iizerine tetrasiklin ve penisilin G'nin
adsorpsiyonunun fiziksel olarak adsorbe oldugunu ifade etmektedir.

Elde edilen aktif karbonlarin karakterizasyonu sonucunda BET ytizey alan1 ve gézenek boyutu dagilimi, SEM
gorintiilenmesi sonucunda olusan gézeneklerin varligi bu gercekleri de dogrulamaktadir. Calismamizda yer fistigi
kabugundan elde edilen aktif karbonlarin ytizey alan1 ham 6rnekle kiyasladigimizda yaklasik 371 kat artarak 308
m?2/g bulunmustur. Bu artisla beraber gézenek hacimleri de artarak yer fistigindan elde ettigimiz aktif karbonlar,
antibiyotik adsorpsiyonu i¢in olduk¢a uygun bir adsorbent haline gelmistir.

Sonug olarak; bitkisel kokenli yer fistig1 kabugunun kimyasal aktivasyon yontemi ile elde edilen aktif karbon
ylizeyine antibiyotik adsorpsiyonu calismasinda, giiniimiizde hem insan hem de hayvanlarda enfeksiyonlarin
giderilmesinde siklikla kullanilan tetrasiklin ve penisilin G antibiyotiklerinin kullanimdan sonra ¢evreye olan olasi
zararl etkilerinin azaltilmasi i¢in adsorpsiyon yontemi ile sulu ¢ozeltilerden gideriminde yer fistig1 kabugundan
elde ettigimiz aktif karbonlar oldukga basarili bir sekilde antibiyotiklerin atik miktarlarini azalttigi bulunmustur.
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