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Bu calismada, dogal bir madde olan nisastadan kimyasal aktivasyon yontemi ile aktif karbon
hazirlanmistir. Nisastanin hidrotermal karbonizasyonu sonucu karbon kiirecikler elde edilmistir. Kimyasal
aktivasyon iglemi 800 °C’de NaOH ile gerceklestirilmistir. Kimyasal aktivasyonun karbon kiireciklerin
yapis1 ve morfolojisi tizerine etkileri FT-IR, SEM ve BET ve zeta potansiyeli teknikleri kullanilarak
degerlendirilmistir. Aktivasyon islemi sonucunda, yiiksek spesifik yiizey alanina (968 m?/g) sahip mikro
gdzenekli (0,592 cm’/g) aktif karbon elde edilmistir. Aktif karbonun sudaki kongo kirmizisinin giderimin
de adsorbent olarak kullanilma potansiyeli farkli deneysel sartlar altinda arastirilmistir. Aktif karbonun
kongo kirmizist ig¢in Langmuir adsorpsiyon kapasitesi 117,65 mg/g’dir. Rejenarasyon c¢alismalar aktif
karbonun adsorpsiyon kapasitesinde bir degisiklik olmadan kongo kirmizisi giderimi igin en az alt1 kez
kullanilabilir oldugunu gostermistir.

Anahtar Kelimeler: Hidrotermal karbonizasyon, Aktif karbon, Kongo kirmizisi, Adsorpsiyon

Preparation of Activated Carbon from Natural Starch, its
Characterization and Use as an Adsorbent

Abstract

In this study, activated carbon was prepared from starch which is a natural substance by chemical
activation method. Carbon spheres were obtained by hydrothermal carbonization of starch. Chemical
activation process was carried out with NaOH at 800 °C. The effects of chemical activation on the
structure and morphology of carbon spheres were evaluated using FT-IR, SEM and BET and zeta
potential techniques. As a result of the activation process, the activated carbon having microporous
(0,592 cm3/g) with high specific surface area (968 m*/g) was obtained. The potential of using activated
carbon as an adsorbent for removal of congo red in water was investigated under several experimental
conditions. Langmuir adsorption capacity of active carbon for congo red is 117,65 mg/g. Regeneration
studies have shown that the activated carbon can also be used at least six times for the removal of congo
red with no change in its adsorption capacity.
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1. GIRIS

Boyar maddeler tekstil, kagit, lastik, deri, yiyecek
vb.  ¢esitli  endiistrilerde  yaygin  olarak
kullanilmaktadir [1]. Boyar madde igeren
endiistriyel atik sularin akarsu, gol, deniz ve diger
alic1 ortamlara desarj edilmesi dnemli bir gevre
sorunu olusturmakta ve boyar maddelerin bir¢gogu
sudaki yasamin yani sira insanlar i¢in kanserojen
ve mutajen dzelliklere sahiptir [2]. Bu sebeplerden
dolayt boyar madde igeren endiistriyel atik sular
alic1 ortama desarj edilmeden Once aritilmalidir.

Boyar madde igeren atik sularin aritimi igin
kimyasal oksidasyon, elektrokoagiilasyon [3],
nano filtrasyon [4], ters ozmoz ve adsorpsiyon [5]
gibi farkli yontemler kullanilmaktadir. Bu
yontemler arasinda, adsorpsiyon uygulama
kolayligt ve yiiksek verimlilige sahip olmasi
nedeni ile su ortamindan boyar maddelerin
giderimin de en uygun ve etkili yontemlerden biri
olarak kabul edilmektedir [6,7]. Boyar madde
iceren atik sularm adsorpsiyon yontemi ile
aritimima  yonelik son yillardaki caligmalar,
verimli, ucuz ve yenilenebilir adsorbent
malzemelerin kolay ve g¢evre dostu tekniklerle
hazirlanmasma odaklanmigtir [8]. Hidrotermal
karbonizasyon (HTC) islemi diisik isletme
maliyeti ve organik ¢oziicii kullanilmamasi1 gibi
avantajlari, HTC isleminin karbon esash
adsorbentlerin hazirlanmasi i¢in diisiik maliyet ve
cevreye zararsiz yontem olarak
degerlendirilmektedir [9]. Karbon malzemelerin
hazirlanmasinda gelistirilen bu ydntemin 6nemi
g6z Oniine alindiginda HTC alternatif bir teknik
olarak ortaya c¢cikmistir. HTC yontemi ile elde
edilen karbon esasli malzemeler fiziksel veya
kimyasal yontemlerle adsorpsiyon kapasitesi
biiyiik, genis yiizey alanina sahip aktif karbonlarin
iretimi Onem tagimaktadir. HTC yontem ile
hazirlanmis karbon esasli malzemeler, yiizey
alanin1 ve adsorbentin giderim performansini
artirmak i¢in farkli aktivasyon reaktifleri (KOH,
NaOH, H;PO4) ile kimyasal yontemle aktive
edilirler [10].

Bu calismada, yenilenebilir, dogal, ucuz bir madde

olan nisasta, HTC teknigi ile karbon esasli karbon
kiirecikler elde edilmesi icin tercih edilmistir. Elde
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edilen karbon kiirecikler NaOH ile kimyasal olarak
aktive edilerek aktif karbon hazirlanmasi
hedeflenmistir. Uriinlerin yapisal ve morfolojik
ozelikleri termal gravimetrik analiz (TGA),
taramali elektron mikroskobu (SEM), fourier
dontisiimlii  kizilotesi  spektroskopisi  (FT-IR),
Brunauer, Emmet ve Teller (BET) teknikleri
yaninda, gozenek boyut dagilimi-bosluk hacmi ve
zeta potansiyeli analizleri ile incelenmigtir. Aktif
karbonun su ortamindaki model organik kirletici
(kongo kirmizist) adsorpsiyonunda kullanilabilme
potansiyelinin aragtirilmasi amaglanmustir.

2. MATERYAL VE METOT

2.1. Kullanilan Kimyasallar

Deneysel c¢aligmalarda kullanilan kimyasallar
analitik safliktadir. Patates nisastasi (25 °C’de
20 g/L H,Oda pH degeri 6-7,5, 50 g/L
¢ozlnirliige sahip) NaOH, HCI, NaCl,
(NHy),Fe(SOy4); Merck  firmasindan, kongo
kirmizis1  Sigma-Aldrich  firmasindan  temin
edilmistir.

2.2. HTC Yontemi ile Karbon Kiireciklerin
Hazirlanmasi

Nigasta Onceki calismalarimizda agiklandigi
sekilde HTC yontemi ile karbon kiireciklere
donistirilmistir [11]. Bu yonteme gore, 1 g
nisasta 20 mL saf suda 30 dakika manyetik
karigtiricr ile karistirtlmigtir. Daha sonra 10 mL,
0,5 mM (NH,),Fe(SOy), ilave edilerek karigtirma
islemi tamamlanmistir. 50 mL kapasiteye sahip
teflon kapli basinca dayanikli paslanmaz celik
otaklav icerisine konulmus ve 180 °C’de 12 saat
bekletilmistir. Elde edilen karbon kiirecikler saf su
ile yikanip 100 °C’de kurutulmustur. HTC yontem
ile aktivasyon islemi dncesi karbonca zengin iiriin
elde edilmistir.

2.3. Karbon Kiireciklerin Aktivasyonu

Karbon kiireciklerin kimyasal aktivasyonu igin
NaOH kullanilmigtir. 1 g karbon kiirecik ve 1 g
NaOH (1:1, w:w) kanstirilip paslanmaz c¢elik
reaktorlii yatay firinda (Protherm, PZF 12/50/500)
azot gazi ortaminda (180 mL/dakika) 800 °C 1 saat
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bekletilmesiyle gergeklestirilmistir. Elde edilen
aktif karbon pH 7-7,5 araliina ulasana kadar saf
su ile yikanmig ve 100 °C’de kurutulmusgtur.
Piroliz iglemi esnasinda orta ¢ikan atik gaz, gaz
yikama sisesinden gecirildikten sonra filtre sistemi
bulunan ¢eker ocak ile ortamdan uzaklagtirilmistir.

2.4. Karakterizasyon Calismalari

Karbon kiireciklerin termal davranist
termogravimetrik analiz cihazi (Setaram, Setsys
Evolution) ile 25 mL/dakika akis hizindaki azot
gazi altinda, 10 °C/dakika sicakhik artigi ile
50-900 °C arahginda incelenmistir. Uriinlerin
(karbon  kiirecik ve aktif karbon) FT-IR
spektrumlart 750-4000 cm™ dalga boyu araliginda
FT-IR spektrofotometresi ile (Perkin Elmer 1600)
elde edilmistir. Uriinlerin yiizey goriintiileri SEM
(JEOL 5600-LU, UK) kullanilarak elde edilmistir.
BET ylizey alan1 ve gézenek boyut dagilimi, BET
analizori  (Quantachrome  Quadrasorb  evo)
kullanilarak 77 K’de N, adsorpsiyon izotermlerine
gore Dbelirlenmistir. Toplam gdézenek hacmi
(Vioplam)> NLDFT (Non Local Density Functional
Theory) metoduna gore P/P,=0,95’de adsorbe
edilen N, miktarindan elde edilmistir. Adsorpsiyon
calismalarinda  kullanilan son iirliniin  zeta
potansiyeli ise Zetasizer cihaz1 (Malvern)
kullanilarak belirlenmistir.

2.5. Adsorpsiyon Cahsmalari

Adsorpsiyon ¢alismalarinda, aktif karbon’un
adsorpsiyon giderim veriminin belirlenmesi i¢in
model boyar kirletici olarak kongo kirmizisi
secilmistir. Adsorpsiyon denemeleri i¢in 0,01 g
aktif karbon alinarak, farkli konsantrasyonlarda
(10-300 mg/L) 0,01 M iyonik siddetteki kongo
kirmizist iceren 20 mL ¢ozelti iginde dagitilmistir
ve sicaklik kontrollii yatay calkalayicida 25 °C’de
220 rpm’de calkalanmistir. Belirlenen
konsantrasyondaki kongo kirmizi ¢dzeltisi 1000
mg/L stok ¢ozeltiden elde edilmistir. Cozeltinin
pH ayarlamas1 0,1 M HCI ve/veya 0,1 M NaOH
¢ozeltileri ile gergeklestirilmigtir. Cozeltilerin
iyonik siddeti 0,01 M NaCl ile ayarlanmustir.
Kongo  kirmizis1  baglangic  anindaki  ve
adsorpsiyondan sonra ¢ozeltilerde kalan
konsantrasyonu UV-vis spektrofotometre (Hach
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Lange, DR 5000) ile 498 nm dalga boyunda tayin
edilmistir.

Kongo kirmizisinin adsorbent tarafindan tutulan
miktar1 (q, mg/g), baslangi¢ konsantrasyonu (C,,
mg/L) ve adsorpsiyondan sonra ¢ozeltide kalan
kirletici konsantrasyonundan (C., mg/L) hareket
ile ¢ozelti hacmi (V, L) ve kullanilan adsorbent
miktar1 (m, g) dikkate alinarak Esitlik 1’e gore
hesaplanmistr.

(Co-Ce)
== —xV M
Kongo kirmizist adsorpsiyonu {izerine, c¢ozelti
pH’sinin (pH=3-11), temas siiresinin
(5-120  dakika), baslangic kongo kirmizisi
konsantrasyonunun (10-300 mg/L) etkisi ve
adsorbentin rejenerasyonu ile yeniden

kullanilabilirligi incelenmistir.

3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Aktivasyon Sicakhiginin Belirlenmesi

[lk olarak karbon kiirecigin azot atmosferi

altindaki termal davranisi incelenmistir. TGA
sonucu elde edilen termogram Sekil 1°de
gosterilmistir.
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Sekil 1. Karbon kiirecik termal davranisi

Sekil 1’e gore, 130 °C’ye kadar ulasan sicaklik
artis1 ile %5°lik kiitle kaybi1 gerceklesmistir. Bu
kiitle kayb1 karbon kiirecik de bulunan H,O’nun
uzaklagsmasindan kaynaklanmaktadir [12].
130-630 °C arasinda gergeklesen kiitle kaybi (%40)
ise karbon kiirecik biinyesindeki karbonlarin CO
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ve CO, olarak yapidan uzaklagsmasindan
kaynaklanmaktadir [13]. 630 °C’den sonraki
sicakliklarda kiitle kayb1 (%5) yapisindaki karbon
bilesiklerin uzaklagmasindan kaynaklanmaktadir
[14]. Sekil 1°deki TGA sonucuna gore 630 °C’den
sonraki sicakliklarda kiitle kaybiin oldukga az ve
karbon kiirecigin kararli bir yapiya ulastigi ifade
edilebilir. Bu sonuca gore karbon kiirecigin NaOH
ile aktive edilme sicakligni 800 °C olarak
belirlenmistir.

3.2. Karakterizasyon Calismalari

Karbon kiireciklerin ve NaOH ile kimyasal olarak
aktive edilmesi sonucu elde edilen aktif karbonun
karakterizasyonlar1 FT-IR, BET yiizey alani,
gozenek hacimleri, gozenek boyut dagilimi ve
SEM ile incelenmistir. Elde edilen iiriinlere
(karbon kiirecik ve aktif karbon) ait FT-IR
spektrumlart Sekil 1°de gosterilmistir.

Aktif Karbon
b

Karbon Kiirecik

3334 2819

1030
T
1000

T T T
2500 2000 1500

Dalga Sayisi, e’

r T T
4000 3500 3000

Sekil 1. Karbon kiirecik ve  Aktif karbon
iirtinlerine ait FT-IR spektrumlari

Karbon kiirecige ait FT-IR spektrumunda,
3334 ecm’deki  band-OH grubundan
kaynaklanmaktadir [15]. 2919 cm™’de gbriilen
band alifatik C— H gerilme titresiminden ileri
gelmektedir. 1710 cm’de, 1590 cm’de ve
1030 cm™*de goriilen bandlar sirasiyla C=0, C=C
ve Cc-0 titresimlerinden kaynaklandig1
gorilmektedir [16]. Sekil 1 incelendiginde, aktif
karbona ait FT-IR spektrumundaki bandlarin
siddetinde bir azalma oldugu goriilmektedir. Bu

durum  aktivasyon sicakliginda  fonksiyonel
gruplarin yapidan uzaklagsmasindan
kaynaklanmaktadir.
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Karbon kiirecik ve aktif karbonun BET vyiizey
alanlari, toplam, mikro ve mezo gézenek hacimleri
incelenmis ve sonuglar Cizelge 1°de verilmistir.

aktif karbon
alanlar1  ve

Cizelge 1. Karbon kiirecik ve
driinlerine ait yiizey
gozenek hacimleri

Yiize
Uriin alanly Vloplama Vmikroa Vmezm
e /g’ em’/g | em¥/g | em’/g
Karbon Kiirecik 4 0,001 - -
Aktif Karbon 968 0,684 | 0,592 | 0,0927

E3

Vmezo = Vtoplam - Vmikro

HTC sonucu elde edilen karbon kiirecigin yiizey
alann (4 m%/g) olduk¢a kiicik oldugu tespit
edilmistir.  Karbon  kiirecigin  NaOH  ile
aktivasyonu sonucu ise, biiylik miktarda gézenekli
yapinin olustugu ve bunun sonucunda yiiksek
yilizey alanina sahip aktif karbon elde edilmistir.
Elde edilen bu sonuca gore, olduk¢a sinirlt bir
ylizey alanina sahip karbon kiirecigin NaOH ile
aktivasyonu sonucu gdzenek hacminin, 6zellikle
mikro gozenek hacmini (V yi10=0,592 cm3/g) ve
yiizey alamm (968 m?/g) 6nemli dlgiide artirdig
tespit edilmistir.

Uriinlere ait gdzenek boyut dagilimlart Sekil 3’de
gosterilmistir. Genel olarak aktif karbon {iriiniin
mikro gdzenek (<20 A ) dagilimia sahip oldugu
goriilmektedir. Bu sonuglar iiriinlere ait mikro ve
mezo gozenek hacimleri ile de uyumludur.

0.4 | —=— Karbon Kirecik|
' Vi | e Axtif Karbon |
L ] L]
-
0.3 TL®
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o L]
<
-
g 02 2 Le%e
S
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0,0 B T T T L L mmes & S S -
T T T T ]
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Sekil 3. Karbon kiirecik ve aktif karbon iiriinlerine
ait gbzenek boyut dagilimi

Karbon kiirecik ve aktif karbon iriinlerine ait
yiizey  morfolojilerinin ~ gosterildigi ~ SEM
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goriintiileri Sekil 4’de verilmistir. HTC yontemi ile
nisastanin karbon esasli kiireciklere

doniistiirtilebildigi gortilmektedir. Yiizeyi oldukca
diiz bir yapiya sahip karbon kiirecikler NaOH ile
aktivasyon islemi sonucunda yiizeyde ¢ok fazla
gozeneklerin olustugu tespit edilmistir.

SU1510 20.0kV 7.4mm x3.00k SE

R
Durn

SU1510 20.0kV 7.1mmx3.00kSE" T 5ooum)]
Sekil 4. Karbon kiirecik ve aktif karbon tirtinlerine
ait ylizey goriintiileri

3.3. Adsorpsiyon Cahsmalari
3.3.1. Cozelti pH’sinmin Etkisi

Kirleticilerin ¢ozelti ortamindan giderimine etki
edebilen 6nemli parametre ¢ozeltinin pH degeridir.
Bu sebepten dolayi, 50 mg/L’lik kongo kirmizisi
¢ozeltisinin pH degeri 3-11 arasinda degistirilip
elde edilen aktif karbon iiriiniin adsorpsiyon verimi
incelenmigstir.  Sekil 5°de  verilen sonuglar
incelendiginde, adsorbentin giderim veriminin
pH’dan bagimsiz oldugunu, pH’in kongo kirmizisi
giderimi lizerinde Onemli bir etkisi olmadigim
gostermigtir.  Sekil 5°de goriildigi gibi aktif
karbon iiriintin pH 3-11 araligindaki zeta
potansiyel degerleri (-8,03 ile -13,2) arasinda
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degismektedir. Cozeltinin pH degeri arttikca
adsorbentin negatif yiikiini artirmigtir. Cozelti
pH’min yilikselmesi sonucu adsorbentin negatif
yiizey yiikiindeki artis sebebi ile elektrostatik bir
itme kuvvetinin olugmasi ile anyonik formdaki
kongo kirmizi giderim veriminin azalmasi
beklenmektedir. Li ve arkadaglarinin ipek bocegi
koza atigindan elde etmis oldugu aktif karbon ile
kongo kirmizi giderimin de pH 2’de maksimum
giderim verimi bulmuslardir. Bu durumu, pH 2’de
pozitif yiiklii adsorbent ile negatif yiiklii kongo
kirmizis1  arasindaki  elektrostatik  etkilesimle
aciklamislardir [17]. Daha 6nce ifade edildigi gibi
kongo kirmizist giderim verimine pH’m 6nemli bir
etkisi olmadig1 belirlenmistir. Adsorbentin kongo
kirmiz1 giderimin de zeta potansiyelinin etkisinden
ziyade, adsorbentin yiizey alanin oldukg¢a biiyiik
olmasi ve gbzenek boyut dagilimin rol aldig: ifade
edilebilir. Elde edilen bu sonug, literatiirdeki
calismalar ile de uyumludur. Oregin, Dong ve
arkadaglarinin ~ silkattan elde etmis oldugu
adsorbent ile kongo kirmizist giderimi igin yapmis
olduklar1 ¢alismada, pH etkisinin kongo kirmizisi
giderim  kapasitesinde onemli degisimin
olmadigini belirlemislerdir [18]. Diger bir drnekte
ise, Cheng ve arkadaslarinin yapmis oldugu
calismada rodamin B’nin sulu ¢ozeltiden giderimi
icin aritma ¢amurundan hazirlamis oldugu aktif
karbon kullanmislardir. pH degisiminin rodamin B
giderim verimine 6nemli bir etkisi olmadig: tespit
etmislerdir [19].

60 6
-2 "
al 3 . S
-8 N
40 - 2
= -]
2 3
E 30| T
G 2
20 s
12 3
104 . =
L] T T T T -14
2 4 & 8 10 12
pH

Sekil 5. Aktif karbon ile kongo kirmizis1 giderimi
iizerine c¢ozelti pH’inm etkisi (C,: 50
mg/L, temas siiresi: 2 saat, adsorbent
miktari: 0,5 g/L, iyonik siddet: 0,01 M,
sicaklik: 25 °C, karigtirma hizi: 220 rpm)

119



Dogal Bir Madde Olan Nisastadan Aktif Karbon Hazirlanmasi, Karakterizasyonu ve Adsorbent Olarak Kullanimi

Aktif karbonun pH ayarlamasi yapilmadan
kullanilmas1 ¢evresel ve pratik uygulamalar icin
onemli bir avantajdir. Bu sebeple kongo kirmizisi
adsorpsiyon ¢aligmasinin  diger asamalarinda
¢Ozelti pH’larinda bir ayarlama yapilmamustir.

3.3.2. Temas Siiresinin Etkisi

Aktif karbon iirtini ile sudaki kongo kirmizisi
giderimine temas siiresinin etkisi incelenmis ve
elde edilen sonuglar Sekil 6’da verilmistir.

2 i E e 10 mgiL|
E = 50 mgil
=
20
10 4 - - - .
. # L
.
o T T v T T T
0 20 40 60 80 100 120

Temas siiresi, Dakika
Sekil 6. Aktif karbon ile kongo kirmizisi giderimi
lizerine temas siiresinin etkisi (C,: 10,
50 mg/L, pH: 7,05-7,20, adsorbent
miktar: 0,5 g/L, iyonik siddet: 0,01 M,
sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 220 rpm)

iki farkli konsantrasyon (10 ve 50 mg/L) igin
adsorbentin ilk 10 dakikada kongo kirmizisinin
biiyiik bir kismini adsorbe etmistir. Bu kisa siirede
yiksek miktarda kongo kirmizist giderimi
adsorbentin yiizeye alamin (968 m?/g) biiyiik
olmasina atfedilebilir. Kongo kirmizis1 giderimi
icin gerekli temas siiresi 60 dakikadir (Sekil 6).
10 mg/L konsantrasyonundaki kongo kirmizisi
¢ozeltisinin 60. dakika’ya kadar renginin tamamina
yakinin giderildigi Sekil 7°de de gosterilmistir.

C=10mgl 5dakika 10dakika 20 dakika 30 dakika 40 dakika 60 dahlka 00 dakika 120 dakikn

S —

Sekil 7. Aktif karbon ile kongo kirmizisi
giderimin de c¢dozelti renginde zamanla
meydana gelen azalma (C,: 10 mg/L, pH:
7,05-7,20, adsorbent miktar:: 0,5 g/L,
iyonik siddet: 0,01 M, sicaklik: 25 °C,
karigtirma hizi: 220 rpm)

120

3.3.3. Adsorpsiyon izoterm Analizi

Adsorpsiyon izotermi, sabit sicaklikta, denge
¢ozeltisinde kalan madde konsantrasyonuna karsi
adsorbentin birim kiitlesinin tutmus oldugu madde
miktar1  grafige aktarildiginda, adsorpsiyon
izotermi elde edilir [20]. Bu ¢aligmada adsorpsiyon
verilerin izoterm analizleri i¢in en yaygin olarak
kullanilan Langmuir, Freundlich ve Dubinin-
Radushkevich (D-R) izoterm modelleri
uygulanmigtir.

Langmuir izoterm modeli, adsorbent yiizeyinde
bulunan belli sayidaki bolgelerin adsorpsiyon
sonucunda tek tabaka halinde kaplandigini ve
belirli bir madde konsantrasyonunda yiizeyin
doygunluga eristigini kabul etmektedir. Langmuir
izoterm modeline ait esitligin lineer hali Esitlik
2’de verilmistir [21].

Ce_ 1 Ce

o a5 0, @
Bu denklemde:
C.:Denge aninda ¢ozeltide kalan madde

konsantrasyonu (mg/L),

ge: Denge aninda adsorbentin birim kiitlesi basina
adsorplanan madde miktar1 (mg/g),

Q,: Langmuir adsorpsiyon kapasitesi (mg/g),

b: Langmuir adsorpsiyon sabiti (L/mg)’dir.

C.Sye karsi  C.q./nin grafige aktarilmasi
sonucunda elde edilen dogrunun y eksenini kestigi
nokta 1/(Q,.b)’yi, dogrunun egimi ise 1/Q,’yi
verir.

Adsorbent  yiizeyinin  homojen  olmamasi
durumunda ve adsorplanan maddenin tanecikleri
arasinda etkilesim olmasi1 halinde, adsorpsiyon
sistemi Langmuir izoterm modelinden sapmalar
gostermektedir. Boyle durumlarda, bazi ampirik
izoterm modelleri kullanilmaktadir. Bunlardan en
yaygm kullanilan1 ise  Freundlich izoterm
modelidir. Bu modele ait esitligin lineer hali
Esitlik 3°de verilmistir [22].

log q,=log k+ - log C, 3)
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Bu denklemde:

C.: Denge aninda adsorplanmadan ¢ozeltide kalan
madde konsantrasyonu (mg/L),

de: Denge aninda birim adsorbent kiitlesi bagina
adsorplanan madde miktar1 (mg/g),

k: Freundlich adsorpsiyon
[(mg/g).(mg/Ly""™],

n: Freundlich adsorpsiyon sabiti (L/mg)’dir.

kapasitesi

Freundlich izoterm modeline ait k ve n degerleri,
log C.ye karsi log qg.'nin grafige aktarilmasi
sonucu elde edilen dogrunun sirasiyla y eksenini
kestigi noktadan ve egiminden hesaplanmaktadir.

Dubinin-Radushkevich (D-R) izotermi, Polanyi
adsorpsiyon potansiyeline dayanan bir modeldir.
Esitlik 4’te gosterilen bu izoterm adsorpsiyon
prosesinin fiziksel veya kimyasal olup olmadigi
hakkinda bilgi vermektedir [23].

Ing_=InX,,- K'¢? 4)
Bu denklemde:

€ :Polanyi potansiyelini [RT In (1+1/C,)],

X’ Adsorpsiyon kapasitesini (mg/g),

K’ : Adsorpsiyon enerjisi ile ilgili sabiti (mol*/J%),
R :lIdeal gaz sabitini [8.314 J/(mol.K)],

T :Sicakligr (K)’dir.

Adsorpsiyonun ortalama enerji degeri (E),
Esitlik 4’en elde edilen K’ degeri kullanilarak
[E=(-2 K’)*’] esitligine gore hesaplanmaktadr.
Hesaplanan E degerine gdre adsorpsiyonun tiirii
hakkinda bilgi edinilebilmektedir. E degeri
8-16 kJ/mol degerleri arasinda yer alirsa
adsorpsiyonun iyon degisimine dayandigi ifade
edilmektedir. E degerinin <8 kJ/mol olmasi
durumunda ise van der Waals kuvvetleri ile
gerceklesen fiziksel adsorpsiyondan bahsedilebilir.
16 kJ/mol degerinden biiyilk E degeri icin ise
kimyasal adsorpsiyondan séz etmek miimkiindiir
[24].

Aktif karbon ile kongo kirmizisi adsorpsiyonu i¢in
Langmuir adsorpsiyon kapasitesi Qo)
117,658 mg/g ve (b) adsorpsiyon sabiti
0,026 L/mg’dir. Freundlich izoterm modeli i¢in
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iiriinlin adsorpsiyon kapasitesi
(k) 6,729 (mg/g).(mg/L)™™, (n) adsorpsiyon sabiti
1,208 olarak hesaplanmistir. D-R  izoterm
modelinden hesaplanan adsorpsiyon enerjisi
(E) 5,735 kJ/mol’diir. Adsorpsiyon prosesinde,
E degerinin 8 kJ/mol degerinden daha kiiciik
oldugu icin fiziksel adsorpsiyonun etkin oldugunu
ifade etmek miimkiindiir.

Cizelge 2 incelendiginde ilgili izoterm modellerine
ait R degerleri, adsorpsiyon verilerinin Langmuir
izoterm  modeline daha ¢ok  uydugunu
gostermektedir. Bu sonuca gore, elde edilen
adsorbentin yiizeyinin homojen dzellikte oldugunu
ve kongo kirmizisi molekiillerinin adsorbentin

yiizeyinde tek tabaka halinde adsorplandigi
gorilmektedir.
Cizelge 2. Aktif karbon ile kongo kirmizisi

adsorpsiyonu i¢in langmuir, freundlich,
D-R izoterm modellerine ait sabitler

Langmuir izoterm modeli
Q,, (mg/g) b, (L/mg) R’
117,658 0,026 0,997
Freundlich izoterm modeli
k, (mg/g).(mg/L)"" n R’
6,729 1,208 0,928
D-R izoterm modeli
X m, mol/g K E, kj/mol R’
5,446 0,0152 5,735 0,990
Cizelge 3. Literatiirde farkl baslangic
maddelerinden elde edilen  aktif
karbonlarin yiizey alanlar1 ve kongo
kirmizi  i¢in langmuir adsorpsiyon
kapasiteleri
QD’
Adsorbent Kaynak
(mg/g) |
Eupatorium adenophorum
(Kimyasal metot, H;PO,) 31 [25]
Domates bitkisi sap1
(Kimyasal metot, FeCl,) 158,73 [26]
Aktif karbon 117,65 Bu
calisma
Hiinnap kabugu 80,49 [27]
Neem yapragi tozu 72,4 [28]
Bugday sap1 73,4 [29]
Kayis1 Cekirdegi Kabugu
(Kimyasal metot, H;PO,) 32.85 [30]
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Sekil 8. Aktif karbon ile kongo kirmizisi
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adsorpsiyonu i¢in Langmuir, Freundlich,
D-R izoterm modelleri (Co: 10-300 mg/L,
pH: 7,02-7,10, temas siiresi: 60 dakika,

adsorbent miktar::

0,5 g/L, sicaklik:

25 °C, iyonik siddet: 0,01 M, karistirma

hizi: 220 rpm)

Kongo kirmizist igin aktif karbon {irliniiniin
Langmuir adsorpsiyon kapasitesi (117,658 mg/g)
ile literatiirdeki aktif karbonlarin kapasiteleri
Cizelge 3’de karsilagtinnlmistir. Elde edilen aktif
karbonun pek c¢ok adsorbentten daha yiiksek
adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugu
belirtilmisgtir.

3.3.4. Yeniden Kullamilabilirlik

Aktif karbonun yeniden kullanilabilme o&zelligi
belirlenebilmesi  i¢in  desorpsiyon  islemi
gerceklestirilmistir. Desorpsiyon islemi, uygun
¢oziiclilerin kullanimi ile kati-sivi ekstraksiyon
yontemleri ve pH degisimi ile yapilmaktadir
[31].

Baslik 3.3.1°de adsorbentin kongo kirmizisi
gideriminde ¢ozeltinin pH degerinden
etkilenmedigi  belirtilmistir.  Bu  sebepten,
desorpsiyon igleminde kati-sivi  ekstraksiyon
yontemi tercih edilmistir. Kati-sivi ekstraksiyon
yonteminde desorpsiyon islemi i¢in ¢dziicii olarak
etanoliin kullanilabilecegi (Chern ve Wu, 2001) ve
(Alatalo ve ark., 2016) tarafindan gosterilmistir

[31,32]. Etanolin kullamim avantaji, oda
sicakliginda  buharlastirllmast  ve  desorbe
edilen boyar maddelerin yeniden
kullanilabilmesidir.

Bu bilgilere gore, 25 mg/L kongo kirmizisi
adsorpsiyonun da kullanilan 0,5 g/L. miktarindaki
Aktif karbonun desorpsiyonu 15 dakika siiresince
10 mL etanol ile yikanarak gergeklestirilmistir.
Desorpsiyon ¢ozeltisinden uzaklagtirilan ve oda
sicakliginda kurutulan Aktif karbon adsorpsiyon-
desorpsiyon dongiilerinde kullanilmistir.  Elde
edilen sonuglar Sekil 9’da gosterilmistir.

Aktif karbonun giderim veriminde bir degisim
olmadan en az 6 kez adsorpsiyon-desorpsiyon
dongiisiinde kullanilabilecegi belirlenmistir. Bu
sonuca gore, desorbe edilen adsorbentin kongo
kirmizist giderimin de yeniden kullanilabilir
oldugu ifade edilebilir.
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Sekil 9. Aktif  karbon’un
gideriminde  yeniden  kullanilabilme
potansiyeli  (Desorpsiyonda kullanilan
¢ozilicli: etanol, adsorpsiyon prosesi i¢in
Co,: 25 mg/L, temas siiresi: 1 saat,
pH: 7,00-7,10, adsorbent miktari: 0,5 g/L,
iyonik siddet: 0,01 M, sicaklik: 25 °C,
karistirma hizi: 220 rpm)

kongo  kirmizisi

4. SONUCLAR VE ONERILER

Yapilan bu ¢alismada dogal bir madde olan nisasta
hidrotermal karbonizasyon (HTC) teknigi ile
karbonca zengin bir {irline doniistiirilmiistiir.
Ardindan NaOH ile kimyasal aktivasyon islemi ile
yiiksek ylizey alanma sahip aktif karbon elde
edilmistir. Nisastanin hidrotermal karbonizasyonu
sonucu elde edilen karbon kiirecigin ylizey alam
(4 m*/g) ve toplam gdzenek hacmine (0,001 cm’/g)
sahiptir. NaOH ile kimyasal aktivasyonu sonucu
elde edilen aktif karbonun ise oldukga yiiksek
ylizey alanma (968 mz/g) ve toplam gozenek
hacmine (0,684 cm’/g) sahip adsorbent elde
edilmistir.  Uriinlerin  yapisal ve morfolojik
degisimleri FT-IR, SEM ve BET yiizey alani ve
gozenek boyut dagilimi teknikleri ile incelenmistir.
Kongo kirmizis1 ile gerceklestirilen denemeler
sonucunda, adsorbent olarak etkili bir sekilde

kullanilabilecegi sonucuna ulagilmstir.
Adsorbentin  kongo kirmizis1 igin Langmuir
adsorpsiyon  kapasitesinin (117,65  mg/g)

literatiirdeki bir¢ok karbon esasli adsorbentten
daha yiiksek oldugu tespit edilmistir. Adsorbentin
¢ozelti pH’indan bagimsiz bir sekilde kongo

C.U. Miih. Mim. Fak. Dergisi, 35(1), Mart 2020

Omer KAZAK

kirmizis1 adsorpsiyonunda kullanilabilmesi, pratik
uygulamalar i¢in Onemli bir avantaj olarak
degerlendirilmistir. Ayrica adsorbentin giderim
kapasitesinde bir azalma olmadan en az 6 kez
adsorpsiyon desopsiyon dongiisiinde kullanilabilir
ozellikte oldugu gorilmiistiir.
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