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OZET

Bu ¢alismada, Thuja Orientalis kozalag: aktif karbon hazirlamada baslangic maddesi olarak degerlendirilmistir. Thuja
Orientalis kozalaklar1 kurutma ve 6giitme islemlerinden sonra 500 °C’de ZnClI: ile farkli oranlarda emdirilerek aktive
edilmistir. ZnCI2 miktarinin elde edilen {iriinlerin yapisi ve morfolojisi lizerine etkileri FT-IR, SEM ve BET ve zeta
potansiyeli teknikleri kullanilarak incelenmistir. Aktivasyon islemleri sonucunda, Thuja Orientalis kozalaklarinin ZnCIz ile
kiitlece 1:2 oraninda emdirilmesi sonucu elde edilen iiriiniin en yiiksek yiizey alanina (1195 m?/g) ve mikro gézenek hacmine
(0.599 cm3/g) sahip aktif karbon oldugu tespit edilmistir. Bu aktif karbonun farkli deneysel sartlar altinda sudaki reaktif
mavisi 49 giderim verimi arastirilmigtir. Reaktif mavisi 49’un giderimin de aktif karbonun giderim kapasitesi Langmuir
izoterm modeline gore 95.239 mg/g’dir. Elde edilen aktif karbonun giderim kapasitesinde bir degisiklik olmadan en az on
kez adsorpsiyon-desorpsiyon dongiisiinde kullanilabilir oldugu belirlenmistir.

Anahtar Kelimeler: Thuja Orientalis, Aktif karbon, Kimyasal aktivasyon, Reaktif mavi 49, Adsorpsiyon

PREPARATION OF ACTIVETED CARBON FROM THUJA ORIENTALIS CONE AND
USING FOR REMOVAL REACTIVE BLUE 49 FROM WATER

ABSTRACT

In this study, Thuja Orientalis cone was evaluated as the starting material in the preparation of activated carbon. Thuja
Orientalis cones were activated by impregnation with ZnClz in different rations at 500 °C after drying and grinding
processes. The effects of the amount of ZnCl2 on the structure and morphology of the products obtained were investigated
using FT-IR, SEM and BET and zeta potential techniques. As a result of the activation process, the product obtained by
impregnating Thuja Orientalis cone with ZnCl: in a ratio of 1:2 was found to have the highest surface area (1195 m?/g) and
micropore volume (0.599 cm?®g) of activated carbon. The removal efficiency of reactive blue 49 in water under different
experimental conditions was investigated. The removal capacity of the adsorbent in the removal of reactive blue 49 is 95.239
mg/g according to the Langmuir isotherm model. The resulting activated carbon was found to be usable at least ten times in
the adsorption-desorption cycle without a change in removal capacity.

Keywords: Thuja Orientalis, Activated carbon, Chemical activation, Reactive blue 49, Adsorption

1. GIRIS

Son yillarda, niifus artigina paralel olarak ihtiyaglarin artmasi, birgok endiistriyel gelisime yol agmis ve
kirliligin artmasina neden olmustur. Bu endiistrilerden tekstil endiistrisinde karsilagilan en 6nemli
cevre sorunlarindan biri, proseslerinden biiyilk miktarda boyar madde igeren atiksularin agiga
cikmasidir. Tekstil endiistrisi atiksularin ¢ogu organizmalar igin toksiktir ve yeterli aritma islemi
gormeden dogrudan desarj edilmeleri ekosistemi uzun donemde onemli Olgiide etkileyebilmektedir
[1]. Tekstil atiksularin karmasik ve kararli kimyasal yapisi nedeni ile biyolojik olarak
parcalanabilirlige kars1 direnci oldukga yiiksektir [2]. Alict su ortamlarinda kiiciik konsantrasyonlarda
bile (I mg/L) boyar maddelerin varlifi, giines 1s1gmin gecirimini engellemesi ve biyolojik
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metobalizma siireglerinde olumsuzluklara neden oldugu igin bu tiir atiksular dogrudan alic1 ortama
verilememektedir [3]. Bu nedenlerden dolay: tekstil endiistrisi atiksulari alict ortama verilmeden 6nce
yeterli bir aritma isleminden gegmelidir.

Boyar madde iceren atiksulardan bu kirleticilerin uzaklastirilmasinda ozon, ultrafiltrasyon, membran
prosesler ve adsorpsiyon gibi farkli yontemler uygulanmaktadir. Bu yontemler arasinda adsorpsiyonun
kolay kullanimi, ekonomik agidan uygulanabilirligi, yiiksek giderim verimi ve c¢evre dostu olmasi
nedeni ile oldukea sik kullanilan bir yontemdir [4]. Boyar madde igeren kirleticilerin su ortamindan
uzaklastirilmasi i¢in en yaygin kullanilan adsorbentlerden biri aktif karbondur. Aktif karbon oldukca
fazla gbzenekli yapisi ve genis yiizey alani ile karbon esasali malzemeler olarak bilinmektedir [5].
Ozellikle, aktif karbonun genis yiizey alani ve kimyasal yapisi, atiksulardan cesitli boyar maddelerin
yiiksek giderimini saglamaktadir [6]. Aktif karbon, organik kokenli farkli baslangic maddelerinin ilk
olarak oksijensiz ortamda yiiksek sicakliklarda 1sil islemi ve aktivasyonu ile elde edilmektedir.
Aktivasyon iglemlerinde genel olarak, fiziksel ve kimyasal yontemler kullanilmaktadir. Fiziksel
aktivasyon yontemi baslangi¢ maddesinin oksijensiz ortamda 1s1l islem ile karbonizasyonu ve ardindan
karbondioksit veya su buhari ile ger¢eklesmektedir. Kimyasal aktivasyon yonteminde ise baglangi¢
maddesinin aktivasyon kimyasali ile doyrulmasinin ardindan oksijensiz ortamda 1sil islem sonucu
gerceklesmektedir. Bu aktivasyon yontemleri ile yiiksek yiizey alanina ve gelismis gézenek yapisina
sahip aktif karbonlar elde edilmektedir. Kimyasal aktivasyonda H3POs, ZnCl, ve alkali metal
bilesikler gibi kimyasal maddeler kullanilmaktadir. Aktif karbonun 6zellikleri temel olarak baslangic
maddesine ve kullanilan aktivasyon yontemine bagli olarak degisebilmektedir. Genel olarak, aktif
karbon eldesinde komiir, petrol kokenli atiklar ve zirai atiklar, lignoseliilozik maddeler baslangic
maddesi olarak kullanilmaktadir. Birinci gruptaki atiklar yanilenebilir 6zellikte degildir. Bu sebepeten
dolay1, ikinci gruptaki baslangi¢c maddeleri (zirai atiklar ve lignoseliilozik maddeler) aktif karbon
tiretiminde kullanilmaktadir. Ozellikle atiklarin kullanimi degerlendirilmesi bunun yani sira dogal
tirtinlerin katma degeri yiiksek triinlere doniistiiriilmesi c¢aligmalarina agirlik verilmektedir. Aktif
karbon hazirlamak i¢in diisiik maliyetli tarimsal atiklara dayanan bircok madde seftali ¢ekirdegi [7],
piring kabugu [8], kestane kabugu [9], yabani zeytin ¢ekirdegi [10], baslangi¢ maddesi olarak basarili
bir sekilde kullanilmustir.

Bu ¢alismada, ekonomik ve dogada hali hazirda kolayca ulasilabilen siis bitkisi olarak yetistirilen
Thuja Orientalis kozalagindan aktif karbon hazirlamada baslangi¢ maddesi olarak degerlendirilmistir.
Gergeklestirilen yikama, kurutma ve 6gilitme 6n islemleri sonrast ZnCl: ile azot gazi atmosferinde 1s1l
islem sonucu aktif karbon hazirlanmasi hedeflenmistir. Farkli oranlarda ZnCI, emdirilerek elde edilen
aktif karbonlara, kullanilan aktivasyon kimyasalimin kimyasal yapiya ve morfolojik 6zeliklere etkisi
TGA, SEM, FT-IR, BET teknikleri yaninda, gdzenek boyut dagilimi-bosluk hacmi ve zeta potansiyeli
analizleri ile incelenmistir. En uygun yilizey 6zelligine sahip aktif karbonun su ortamindaki model
organik Kirletici reaktif mavisi 49 (RM 49) adsorpsiyonunda kullanilabilme potansiyelinin
arastirilmasi amaglanmstir.

2. YONTEM

2.1. Kullanilan Kimyasallar

Deneysel ¢alismalarda analitik saflikta kimyasallar kullanilmistir. NaOH, HCI, NaCI, ZnCI, Merck
firmasindan, reaktif mavi 49 (RM 49) DyStar firmasindan temin edilmistir. Mol kiitlesi 882.19 g/mol

olan RM 49’un kimyasal yapis1 Sekil 1°de verilmistir. Thuja Orientalis (Dogu mazis1) ise lokal bir
bahgeden toplanmustir.
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Sekil 1. Reaktif mavi 49’un kimyasal yapist
2.2. Thuja Orientalis Kozalagindan Aktif Karbon Hazirlanmasi

Thuja Orientalis kozalag: saf su ile birkag kez yikanmig ardindan yikanan iirtinler 105 °C’de 12 saat
etlivde kurutulmus ve porselen havanda oOgiitiilmiistiir. Kurutulan ve porselen havanda dgiitiilerek
aktivasyon islemine hazir hale getirilen Thuja Orientalis kozalagimin goriintimii  Sekil 2’de
gosterilmistir.

Thuja Orientalis bitkisi Kurutulmus Thuja OgiitilmusThuja
’ Orientalis bitkisi kabugu Orientalis bitkisi kabugu

Sekil 2. Thuja Orientalis kozalagina uygulanan 6n iglemler

Kurutulan-ogiitillen Thuja Orientalis kozalaginin aktivasyon isleminde ZnCI, kullanilmistir. Thuja
Orientalis kozalaginin ZnCI, ile kiitlece 1:1, 1:1.5 ve 1:2 (w/w) oranlarinda homojen olarak
emdirilmesi saglanmistir. Hazirlanan karisimlar paslanmaz celik reaktorlii firinda (Protherm Ptf
12/75/800) azot gazi ortaminda (250 mL/dakika) 500 °C’de 1 saat 1sil islem ile aktivasyon
gerceklestirilmistir. Elde edilen aktif karbonlar saf su ile yikama suyunun pH’1 yaklasik 7 olana kadar
yikanmig ve 105 °C’de etiivde kurutulmustur. Thuja Orientalis kozalaginin 105 °C’de kurutulmasi
sonucu elde edilen tiriinii TO, Thuja Orientalis kozalaginin ZnCl; ile kiitlece 1:1 oraninda emdirilmesi
ve 500 °C’de 1s1l islem sonucu elde edilen tiriin AK-1, 1:1.5 oraninda emdirilmesi ve 500 °C’de 1s1l
islem sonucu elde edilen iiriin AK-1.5 ve 1:2 oraninda emdirilmesi ve 500 °C’de 1s1l islem sonucu elde
edilen {irtin AK-2 olarak isimlendirilmistir.

2.3. Karakterizasyon Calismalari

Thuja Orientalis kozalaginin termal davranisi termogravimetrik analiz cihazi (Setaram, Setsys
Evolution) ile 25 mL/dakika akis hizindaki azot gazi altinda, 10 °C/dakika sicaklik artis1 ile 50-800 °C
araliginda incelenmistir. Uriinlerin FT-IR spektrumlar1 750-4000 cm™ dalga boyu araliginda FT-IR
spektrofotometresi ile (Perkin Elmer 1600) elde edilmistir. Uriinlerin yiizey gériintiileri SEM (Hitachi
— SU 1510, Japan) kullanilarak elde edilmistir. BET ylizey alan1 ve gbézenek boyut dagilimi, BET
analizorii (Quantachrome Quadrasorb evo) kullanilarak 77 K’de N» adsorpsiyon izotermlerine gore
belirlenmistir. Toplam gozenek hacmi (Vipiam), NLDFT (Non Local Density Functional Theory)
metoduna gore P/P,=0.95’de adsorbe edilen N, miktarindan elde edilmistir. Adsorpsiyon
caligmalarinda kullanilan son {irlinlin zeta potansiyeli ise Nanoplus 3 (Japan) kullanilarak
belirlenmistir.

283



Kazak ve Sungur / Eskisehir Teknik Univ. Bil. Tek. Der. B - Teorik Bil. 8 (2) — 2020
2.4. Adsorpsiyon Calismalar:

Adsorbentin su ortamindaki organik kirletici maddelerin giderim performansini belirlemek i¢in model
kirletici olarak RM 49 tercih edilmistir. Adsorpsiyon calismalar1 kesikli sistemde gerceklestirilmistir.
Bu yontem ile hazirlanan en uygun Ozellikte olan adsorbentden 0.025 g alinarak, farkh
konsantrasyonlarda (25-500 mg/L) 0.01 M NaCl iyonik siddetteki RM 49 igeren 25 mL ¢ozelti i¢inde
dagitilmistir. Bu karsim belirli bir siire sicaklik kontrollii yatay ¢alkalayicida 25 °C’de 220 rpm’de
karistirilmis ve daha sonra adsorbent filtre edilerek ayrilmistir. Istenilen konsantrasyondaki RM 49
¢ozeltisi 1000 mg/L stok ¢ozeltisinden hazirlanmistir. pH ayarlamasi 0.1 M HCI ve/veya 0.1 M NaOH
cozeltileri ile gergeklestirilmistir. RM 49 baslangic anindaki ve adsorpsiyondan sonra c¢ozeltilerde
kalan konsantrasyonu UV-vis spektrofotometre (Hach Lange, DR 5000) ile 590 nm dalga boyunda
tayin edilmistir.

RM 49’un adsorbent tarafindan tutulan miktar1 (g, mg/g), baslangi¢c konsantrasyonu (Co, mg/L) ve
adsorpsiyondan sonra ¢ozeltide kalan kirletici konsantrasyonundan (Ce, mg/L) hareket ile ¢ozelti
hacmi (V, L) ve kullanilan adsorbent miktar1 (m, g) dikkate alinarak Esitlik (1)’e gore hesaplanmustir.

g=(Co-Ce).V/m @
RM 49 adsorpsiyonu iizerine, ¢ozeltinin pH’1 (pH=2-10), temas siiresinin (5-120 dakika), baslangi¢

RM 49 konsantrasyonunun (25-500 mg/L) etkisi ve adsorbentin rejenerasyonu ile yeniden
kullanilabilirligi incelenmistir.

3. BULGULAR VE TARTISMA

3.1. Thuja Orientalis Kozalagimin Termal Davranisi

Kimyasal aktivasyon prosesi genel olarak baslangi¢ maddesinin stabil bir karbon esasli malzemeye
doniistigii piroliz sicakliginda gergeklestirilmektedir [11]. Thuja Orientalis kozalaginin tamamen
karbonlagmasini ve ZnCl ile kimyasal aktive olma islemini saglayan uygun bir sicakligin belirlenmesi

icin ilk olarak azot atmosferinde termal davranisi incelenmistir. Thuja Orientalis kozalaginin termal
davranisi Sekil 3’de gosterilmektedir.
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Sekil 3. Azot atmosferi altinda Thuja Orientalis Kozalaginin Termal Davranist

Sekil 3 incelendiginde sicakligin 110 °C’ye ulagsmasi sonucu %5’lik kiitle kayb1 ger¢eklesmistir. Bu
kiitle kaybinin Thuja Orientalis kozalaginin yapisinda bulunan nemin uzaklagmasindan
kaynaklanmaktadir. 110 ile 405 °C arasindaki sicaklikta 6nemli bir kiitle kayb1 (%51) géstermektedir.
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Temel olarak —OH, -CO ve —COOH igeren gruplari iceren bazi fonksiyonel gruplarin ve daha yiiksek
molekiil agirligina sahip organik bilesiklerin numunenin yapisindan ayrilmasindan kaynaklanabilir
[12, 13]. Thuja Orientalis kozalaginin 405 °C’nin iizerindeki sicaklikta ihmal edilebilir bir kiitle
kaybinin meydana geldigi ve friiniin neredeyse termal olarak kararli bir yapiya doniistiigi
goriilmektedir. Dolayisiyla, Thuja Orientalis kozalaginin kimyasal aktivasyonunda uygulanacak
sicaklik 405 °C’nin tizerinde olmasi gerektigi diistiniilmiis ve 500 °C olarak belirlenmistir.

3.2. Karakterizasyon Calismalari

Thuja Orientalis kozalagi ve 500 °C’de farkli oranlarda ZnCl; ile aktivasyonu sonucu gergeklestirilen
tiriinlere ait FT-IR spektrumlar1 Sekil 4’te verilmistir. TO’ya ait FT-IR spektrumunda, 3296 cm™ genis
bant karakteristik —OH ileri gelmektedir [14]. 2939 cm™’de goriilen band alifatik C-H gerilme
titresimine baglanabilir [15].1695 cm™’de ve 1599 cm™’de goriilen bandlar siras1 ile C=0 ve C=C
titresimlerinden kaynaklanmaktadir. 1317 ve 1050 cm? ‘deki bantlar ¢ogunlukla O-H ve C-O
titresimlerine atfedilmistir. [16]. Sekil 4 incelendiginde, TO’ya 500 °C’de farkli oranlarda ZnCl; ile
aktivasyon islemleri neticesinde yapida 6nemli degisimlerin oldugu goriilmektedir. Aktivasyon islemi
sonucunda FT-IR spektrumunda, 3296 cm?® (—~OH) bandinda bir azalma ve 1695 cm? (C=0),

1599 cm? (C=C), 1317 cm? (O-H) ve 1050 cm™(C-O)’deki bantlar da énemli oranda degisimler
gbzlenmistir.
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Sekil 4. TO ve bu iiriine farkli oranlarda ZnCI2 uygulanarak elde edilen iiriinlere ait FT-IR spektrumlari.

Bir diger karakterizasyon ¢alismasit olarak gerceklestirilen Thuja Orientalis kozalagi ve 500 °C’de
farkli oranlarda ZnCl; ile aktivasyonu sonucu gerceklestirilen {iriinlerin yiizey alanlari, toplam, mezo
ve mikro gozenek hacimleri iizerine etkileri Tablo 1’de verilmistir. Elde edilen sonuglara gore,
baslangi¢ maddesi TO’nun yiizey alanin oldukga kiigiik (1.30 m%/g) oldugu, farkli oranlarda ZnCI; ile
aktivasyon sonucu yiizey alanini ve gozenek hacmini 6nemli oranda artirmistir. ZnCl; ile 1, 1.5 ve 2
oraninda emdirilmesi sonucunda yiizey alam sirasiyla 846 m?/g, 1009 m?/g, 1195 m?/g olan aktif
karbonlar elde edilmistir. Uygulanan sicaklikta ZnCl, kimyasali baslangic malzememizi aktive
etmistir. En yiiksek yiizey alam ve gozenek hacmi, 2 oraminda (AK-2; 1195 m?/g) emdirilmesi ile elde
edilmistir. Elde edilen aktif karbonlarin gézenek boyut dagilimi Sekil 5’te gosterilmistir. Uriinlerin

mikro gozenek dagilimina sahip oldugu belirlenmistir. Bu sonuglar Tablo1’de verilen mikro ve mezo
gozenek hacimleri ile de uyumludur.
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Tablo 1. TO ve bu tiriine farkli oranlarda ZnCl2 uygulanarak elde edilen iiriinlere ait yiizey alanlar1 ve gdzenek hacimleri

Uriin Yiizey alani, m?/g Vioplam, €M3/g Vmikro, CM%/g  Vmezo™, cmP/g

TO 1.30 - - -

AK-1 846 0.514 0.464 0.050
AK-1.5 1009 0.614 0.580 0.034
AK-2 1195 0.753 0.599 0.154

*Vmezo = Vtoplam - Vmikro, . teSplt edllememlstlr

mikro gézenekli yapi =---

0,14 —a— AK-1
—8— AK-15

0,12 . Ano
0,10

o

< 0,08

3
0,06

0,02 N
:HE::.'::‘\:“**A;_
0,00 N N T

Sekil 5. TO ve bu tiriine farkli oranlarda ZnClI2 uygulanarak elde edilen iiriinlere ait gézenek boyut dagilimlar

Thuja Orientalis kozalag1 ve 500 °C’de farkli oranlarda ZnCl; ile aktivasyonu sonucu gergeklestirilen
iriinlere ait ylizey goriintiileri Sekil 6’da verilmistir. Baglangic maddesi TO’nun gézenekli bir yapida
olmadigt SEM goriintiisiinde goriilmektedir. ZnCIl, miktarindaki artisa paralel olarak triinlerin
yiizeyindeki gézenekli yapilarin olustugu tespit edilmistir. Tablo 1°de {irlinlerin yiizey alanlari, toplam,
mezo ve mikro gézenek hacim degerleri ile Sekil 6’da gosterilen SEM goriintiilerinin uyumlu oldugu
ifade edilebilir.

Sekil 6. TO ve bu iiriine farkli oranlarda ZnCI2 (a; TO, b; AK-1, ¢; AK-1.5, d; AK-2) uygulanarak elde edilen iiriinlere ait
SEM goriintiileri
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Karakterizasyon sonuglarina gore, en biiyiikk yiizey alanina ve gozenek hacmine sahip oldugu
belirlenen AK-2 {iriinii ile RM 49 giderim galigmalari gergeklestirilmistir.

3.3. Adsorpsiyon Calismasi
3.3.1. Cozelti pH’mn reaktif mavisi 49 adsorpsiyonuna etkisi

Boyar madde iceren ¢ozeltilerin pH degeri, bu tiir kirleticilerin giderimin de Onemli bir kontrol
parametresidir. Cozelti pH min 6nerilen AK-2 adsorbent ile RM 49 adsorpsiyonu iizerine etkisi
25 °C’de 100 mg/L baglangic RM 49 konsantrasyonu ile pH 2-10 araliginda incelenmistir. Elde edilen
sonuclar Sekil 7°de gosterilmistir ve pH 2’de giderimin maksimum oldugu tespit edilmistir. Sekil 7b
incelendiginde adsorbentin pH 2’de zeta potansiyeli (18.76 mV) pozitif, diger pH’larda (4-10) ise zeta
potansiyel degerleri (-9.8 ile -14.9) negatif olmaktadir. pH 2’de giderimin maksimum olma sebebi,
anyonik molekiil formda bulunan RM 49 ve adsorbent yiizeyi arasindaki elektrostatik etkilesimden
kaynaklanmaktadir. Cozelti pH’daki artis ile adsorbentin negatif yiizey yiikiiniin artirmasi sonucu
adsorpsiyon gideriminde azalma meydana gelmistir. Elde edilen bu sonug, literatiirdeki farkli
baslangic malzemeleri kullanilarak yapilan RM 49 giderim ¢alismalar1 ile de uyumludur. Ornegin,
Asgher M. ve Bhatti H.N., Citrus sinensis’den elde etmis oldugu biosorbentin RM 49 giderimi i¢in
yapmis oldugu ¢alismada, pH 2’de maksimum giderim verimi elde etmistir [17]. Diger bir 6rnekte ise
Ahmad vd., nar kabugundan elde etmis olduklar1 aktif karbondan anyonik formda bulunan remazol
parlak mavi R giderimin de de benzer sonug elde etmistir [18]. Elde edilen bu sonuca gére, RM 49
adsorpsiyon c¢alismalarinin daha sonraki agamalarinda ¢dzeltinin pH degeri 2’ye ayarlanmistir.
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Sekil 7. Cozelti pH’1min RM 49 adsorpsiyonuna etkisi (Co: 100 mg/L, temas siiresi: 2 saat, adsorbent miktari: 1
g/L, iyonik siddet: 0.01 M, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 220 rpm).
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3.3.2. Temas siiresinin reaktif mavisi 49 adsorpsiyonuna etkisi

AK-2 iiriinii ile gerceklestirilen sudaki RM 49 adsorpsiyonuna temas siiresinin etkisi incelenmistir.
Elde edilen sonug Sekil 8’de verilmistir. 25 ve 100 mg/L konsantrasyonlari i¢in adsorbentin ilk 10
dakikada RM 49’u yiiksek miktarda adsorbe etmistir. Bu kisa siirede 6nemli miktarda RM 49 giderimi
adsorbentin sahip oldugu yiiksek yiizey alanma (1195 m?/qg) atfedilebilir. RM 49 giderimi igin gerekli
temas siiresi 90 dakikadir (Sekil 8). 25 mg/L konsantrasyonundaki RM 49 ¢ozeltisinin 90. dakikaya
kadar renginin tamamina yakinin giderildigi Sekil 9°da da gosterilmistir.
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Temas sliresi, Dakika

Sekil 8. Temas siiresinin RM 49 adsorpsiyonuna etkisi (Co: 25, 100 mg/L, pH: 2, adsorbent miktari: 1 g/L, iyonik siddet: 0.01
M, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 220 rpm).

90 dakika

N . ’ !
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Sekil 9. RM 49 giderimin de ¢ozelti renginde zamanla meydana gelen azalma (Co: 25, mg/L, pH: 2, adsorbent miktar1: 1 g/L,
iyonik siddet: 0.01 M, sicaklik: 25 °C, karistirma hizt: 220 rpm).

3.3.3. Adsorpsiyon izoterm analizi

Adsorpsiyon izotermi, sabit sicaklikta, denge ¢ozeltisinde kalan Kirletici konsantrasyonuna karst
adsorbentin birim kiitlesinin tutmus oldugu Kirletici miktar1 grafige aktarildiginda, adsorpsiyon
izotermi elde edilir [19]. Bu ¢alismada en yaygin olarak uygulanan Langmuir ve Freundlich izoterm
modelleri kullanilmustir.

Langmuir izoterm modeli, adsorbent yiizeyindeki sinirli sayidaki alanlarin adsorpsiyon sonucunda tek
tabaka halinde kaplandigin1 ve belirli bir Kirletici konsantrasyonunda yiizeyin doygunluga ulastigini
kabul etmektedir. Langmuir izoterm modeline ait esitligin lineer hali Esitlik (2)’de verilmistir [20].

Celge= 1/(Qo. b) + Ce/Q, 2

Bu denklemde:

Ce: Denge aninda ¢ozeltide kalan Kirletici konsantrasyonu (mg/L),

ge: Denge aninda adsorbentin birim kiitlesi bagina adsorplanan Kirletici miktar1 (mg/g),
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Qo: Langmuir adsorpsiyon kapasitesi (mg/g),

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

Ce’ye karst Ce/ge’nin grafige aktarilmasi sonucunda elde edilen dogrunun y eksenini kestigi nokta
1/(Qo.b)’yi, dogrunun egimi ise 1/Q,’yi verir.

Adsorbent yiizeyi tizerinde bulunan alanlarin heterojen olmasi ve adsorplanan Kirletici molekiilleri
arasinda etkilesim olmast durumunda, adsorpsiyon sistemi Langmuir izoterm modelinden sapmalar
gostermektedir. Bu gibi durumlarda, farkli ampirik izoterm modeller uygulanmaktadir. Bu
modellerden en ¢ok kullanilani ise Freundlich izoterm modelidir. Freundlich izoterm modeline ait
esitligin lineer hali Esitlik (3)’de verilmistir [21].

log ge = log k + 1/n log C. 3
Bu denklemlerde:
Ce: Denge aninda adsorplanmadan ¢6zeltide kalan Kirletici konsantrasyonu (mg/L),
ge: Denge aninda birim adsorbent kiitlesi bagina adsorplanan Kirletici miktar1 (mg/g),
k : Freundlich adsorpsiyon kapasitesi [(mg/g).(mg/L)*",
n : Freundlich adsorpsiyon sabiti (L/mg)’dir.
Freundlich izoterm modeline ait k ve n degerleri, log C¢’ye karsi log ge’nin grafige aktarilmasi sonucu
elde edilen dogrunun sirasiyla y eksenini kestigi noktadan ve egiminden hesaplanmaktadir.

AK-2 iiriinti ile RM 49 adsorpsiyonu igin hesaplanan adsorpsiyon verileri, Esitlik (2) ve Esitlik (3)’te
verilen izoterm denklemlerine uyarlanmasi sonucu elde edilen izoterm grafikleri Sekil 10’da
gosterilistir. Izoterm sabitleri, grafiklerin egimlerinden ve y eksenini kestigi noktalardan hesaplanmig
ve Tablo 2’de sonuglar verilmistir.

Langmuir izoterm modeli 8 2,24
4 // Freundlich izoterm modeli
"// 2,0
//E . & =
3 yd -
& , e o 181 i
o A o
O 5] / o
// y=0.0105x + 0.0961 o y=0.2185x + 1.4443
/ 1,6 s 2
v R’=0.999 R%= 0.946
14 yd
e 14
/Q/e/
0 . : | ‘ 12— . . . : .
0 100 200 300 400 0,0 05 1,0 1,5 2,0 25
C_ s mg!L |og Ce

Sekil 10. RM 49 adsorpsiyonu i¢in Langmuir ve Freundlich izoterm modelleri (Co: 25, 500 mg/L, pH: 2, temas siiresi 90

dakika, adsorbent miktari: 1 g/L, iyonik siddet: 0.01 M, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 220 rpm).

Tablo 2. RM 49 adsorpsiyonu i¢in Langmuir ve Freundlich izoterm modellerine ait sabitler

Langmuir izoterm modeli

Freundlich izoterm modeli

Qo, (Mg/g) b, (L/mg) R?

k, (mg/g).(mg/L) " n

R2

95.239 0.110 0.999

27.817 4,577

0.946

289



Kazak ve Sungur / Eskisehir Teknik Univ. Bil. Tek. Der. B - Teorik Bil. 8 (2) — 2020

AK-2 i¢in Langmuir adsorpsiyon kapasitesi (Qo) 95.239 mg/g ve b adsorpsiyon sabiti 0.110 L/mg’dir.
Freundlich izoterm modeli i¢in ise adsorpsiyon kapasitesi (k) 27.817 (mg/g).(mg/L)™*", n adsorpsiyon
sabiti ise 4.577 olarak hesaplanmustir.

Sekil 10°da ilgili izoterm modellerine ait R? degerleri gére, Langmuir izoterm modeline ait R?
degerinin Freundlich izotermine ait R? degerine gore daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Bu sonuca
gore, elde edilen adsorbentin yiizeyinin homojen o6zellik gosterdigi ve RM 49 molekiillerinin
adsorbentin yiizeyinde tek tabaka seklinde adsorplandig1 goriilmektedir.

3.3.4. Reaktif Mavisi 49’un Gideriminde Adsorbentin Yeniden Kullanim Potansiyeli

AK-2 ile RM 49 adsorpsiyonun pH’a bagli bir proses oldugu ve bazik bolgedeki pH degerlerinde daha
az giderim elde edildigi Boliim 3.3.1°de agiklanmustir. Elde edilen bu sonuca gore, adsorbentin RM 49
giderimin de yeniden kullanilabilirligini belirlemek i¢in desorpsiyon ¢ozeltisi olarak 0.1 M NaOH
kullanilmigtir. 75 mg/L RM 49 ¢ozeltisi ile optimum sartlar altinda (pH: 2, iyonik siddet: 0.01, temas
stiresi 90 dakika, sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 220 rpm) doyurulan 1 g/L adsorbent, 15 mL 0.1 M
NaOH desorpsiyon ¢ozeltisi ile 15 dakika boyunca calkalayicida (220 rpm) muamele edilmistir.
Desorpsiyon ¢ozeltisinden ayrilan adsorbent saf su ile yikanarak nétralize edilmis ve adsorpsiyon-
desorpsiyon dongiilerinde tekrar kullanilmigtir. Elde edilen sonuglar Sekil 11°de gosterilmistir.

AK-2’nin adsorpsiyon veriminde bir degisim olmadan en az 10 kez adsorpsiyon-desorpsiyon
dongiisiinde kullanilabilecegi belirlenmistir. Bu sonuca gore, desorbe edilen adsorbentin RM 49
giderimin de yeniden kullanilabilir oldugu ifade edilebilir.

100

B @D @
o o o
1 1 1

Reaktif Mavisi 49 giderimi, %
N
o

1 2 3 4 5 8 7 8 9 10
Adsorpsiyon-Desorpsiyon Déngiisi

Sekil 11. RM 49 giderimin de yeniden kullanilabilme potansiyeli (Desorpsiyonda kullanilan ¢dziicii: 0.1 M NaOH,
adsorpsiyonda Co: 75 mg/L, temas siiresi: 90 dakika, pH: 2, adsorbent miktari: 1 g/L, iyonik siddet: 0.01 M,
sicaklik: 25 °C, karistirma hizi: 220 rpm).

4. SONUCLAR

Yapilan ¢alismada, Thuja Orientalis kozalagindan ZnCl, ile aktivasyon islemi sonucunda yiiksek
ylizey alanina sahip aktif karbon elde edilmistir. Farkli miktardaki ZnCI’iin aktif karbonlarin yapisal
ve morfolojik etkileri FT-IR, SEM ve BET yiizey alan1 ve gozenek boyut dagilimi teknikleri ile
degerlendirilmistir. Thuja Orientalis kozalag: kiitlece farkli oranlarda ZnCI; ile emdirilmistir. En
yiiksek yiizey alanina (1195 m?/g) ve toplam gozenek hacmine (0.753 cm?/g) sahip aktif karbon 1:2
oraninda elde edilmistir. Bu aktif karbon ile sudan reaktif mavisi 49 giderim denemelerinde, reaktif
mavisi 49 giderim veriminin pH’a bagl oldugu ve optimum pH degerinin 2 oldugu tespit edilmistir.
Deneysel veriler sonucunda aktif karbonun reaktif mavisi 49 giderimi i¢in Langmuir izotermine gore
adsorpsiyon kapasitesi 95.239 mg/g olarak bulunmustur. Ayrica aktif karbonun giderim veriminde bir
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degisiklik olmadan en az on kez tekrar kullanilabilir 6zellige sahip oldugu gorilmiistiir. Elde edilen
sonuglar dikkate alindiginda dogal, yenilenebilir baslangic maddesi Thuja Orientalis kozalagindan
aktif karbon basarili bir sekilde elde edilmistir. Daha sonraki calismalar icin farkli aktivasyon
yontemleri kullanilabilir, inorganik kirleticilerin giderim performansi konular1 arastirilabilir.
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