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OZET

BAZI iLAC ETKEN MADDELERININ SULU ORTAMDA VE YUZEY AKTIF
MADDELER VARLIGINDA ADSORPSiYONUNUN iNCELENMESI

Bes ilag etken maddesinin; prometazin (PM), triflupromazin (TFP), trimetoprim (TM),
karbamazepin (KM), ibuprofen (IBU); aktif karbon (AK) ve bentonit (BNT) iizerindeki
adsorpsiyonu sulu ortamda ve anyonik; sodyumdodesil siilfat (SDS); ile katyonik;
dodesiltrimetilamonyum bromiir (DTAB); gibi farkli tiplerdeki yiizey aktif maddeler
varliginda spektrofotometrik olarak c¢alisildi. Adsorpsiyon deneyleri zaman, baslangic
derisimi ve sicakliga bagh olarak yiiriitiildii.

Adsorpsiyon kinetigi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece kinetik esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica tanecik ici difiizyon grafikleri de ¢izildi. IBU nun BNT
tizerindeki adsorpsiyonu harig, tiim kinetik calismalardan elde edilen veriler Yalanct 2.
derece hiz esitligine Lagergren 1. derece hiz esitliginden daha iyi uydu. IBU nun BNT
izerindeki adsorpsiyonunun Lagergren 1. derece hiz esitligine Yalanci 2. derece hiz
esitliginden daha iyi uydugu goriildii.

flac etken maddelerinin adsorpsiyon mekanizmasii anlamak icin Giles izotermleri
kullanildi. Cizilen izotermler Giles siniflandirmasina gore L tipine uydu ve yiizey aktif
maddeler varliginda izoterm sekillerinde bazi degisimler gozlendi. Elde edilen denge
verilerini modellemek i¢in Langmuir ve Freundlich izotermleri kullanildi. Langmuir
modeli izoterm verilerine Freundlich modelinden daha iyi uydu. Ilac etken maddelerinin
sulu cozeltilerde AK {izerindeki adsorpsiyonu i¢in bulunan adsorpsiyon kapasitesi
degerleri asagidaki siralamayi izledi:

PM < TFP < TM < KM < IBU
fla¢ etken maddelerinin sulu ¢ozeltilerde BNT iizerindeki adsorpsiyonu icin bulunan
adsorpsiyon kapasitesi degerleri asagidaki siralamayi izledi:

PM > TFP > TM > KM > IBU
Yiizey aktif madde varliginin adsorpsiyon kapasiteleri tizerinde 6nemli etkileri oldugu,
ancak adsorpsiyon siireglerinin denge siiresine etki etmedigi gozlendi. Farkh
sicakliklarda yiiriitiilen adsorpsiyon g¢aligmalarmdan elde edilen veriler kullanilarak
termodinamik parametreler de hesaplanda.

Ayrica secilen ilag etken maddelerinin biri (PM) ile yiiklenmis aktif karbonun
rejenerasyonu da kimyasal ve termal yontemler kullanilarak incelendi. Kimyasal
rejenerasyon kapsaminda, farkli alkollerin desorpsiyon verimleri birbiri ile
karsilastirildi. Termal islem icin mikrodalga ile 1sitma yontemi elektrikli firinda yapilan
klasik termal rejenerasyon ile karsilastirmali olarak kullanildi. Elde edilen optimum
kosullar art arda adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri i¢in kullanildi ve hesaplanan
rejenerasyon verimleri birbiri ile karsilastirildi. Kullanilan her iki yontem icin de
rejenerasyon verimlerinde onemli degisimler gozlendi.
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SUMMARY

STUDY OF ADSORPTION OF SOME DRUGS IN AQUEOUS MEDIUM AND
IN THE PRESENCE OF SURFACE ACTIVE AGENTS

The adsorption of five drugs; promethazine (PM), triflupromazine (TFP), trimethoprim
(TM), carbamazepine (KM), ibuprofen (IBU); onto activated carbon (AK) and bentonite
(BNT) was studied spectrophotometrically in aqueous solutions and in the presence of
different type of surfactants such as anionic; sodiumdodecyl sulfate (SDS) and cationic;
dodecyltrimethylammonium (DTAB) bromide. The adsorption experiments were
carried out as a function of time, initial concentration and temperature.

Adsorption kinetic data were modeled using the Lagergren first order and the pseudo-
second order kinetic equations. Intraparticle diffusion graphics were also plotted. The
data obtained from all kinetic studies are fitted to the pseudo-second order kinetic
equation better than the Lagergren first order kinetic equation, except the adsorption of
IBU onto BNT. It was seen that the adsorption of IBU onto BNT is fitted to the
Lagergren first order kinetic equation better than the pseudo-second order kinetic
equation.

The Giles isotherms were used to understand the adsorption mechanism of drugs.
Isotherms plotted appear to fit L-type according to Giles isotherm classification and
some changes in isotherm shapes were observed in the presence of surfactans. The
Langmuir and Freundlich isotherms were used to model the equilibrium data obtained.
The Langmuir model appears to fit the isotherm data better than the Freundlich model.
The adsorption capacity values found for the adsorption of drugs onto AK in aqueous
solutions followed the order below:

PM < TFP < TM < KM < IBU
The adsorption capacity values found for the adsorption of drugs onto BNT in aqueous
solutions followed the order below:

PM > TFP > TM > KM > IBU
It was observed that the presence of surfactants had significant effects on adsorption
capacities, although it did not affect the equilibrium time of the adsorption processes.
Thermodynamic parameters were also calculated using the data obtained from
adsorption studies conducted at different temperatures.

Regeneration of the activated carbon loaded with one of the selected drugs (PM) was
also investigated by using chemical and thermal methods. Within the chemical
regeneration, desorption efficiency of different alcohols were compared with each other.
Microwave heating was used for the thermal treatment in comparison with conventional
thermal regeneration in electrical furnace. The optimum conditions obtained were used
for successive adsorption-regeneration cycles and regeneration efficiencies calculated
were compared with each other. Significant changes in regeneration efficiencies were
observed for both methods used.
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1. GIRIS

Hastaliklarin 6nlenmesinde ve tedavisinde ilaglarin onemli faydalar1 nedeniyle her yil
binlerce ilag ¢ok bilyiik miktarlarda iiretilmektedir. ilag bilesimindeki maddeler insanlar
ve hayvanlar tarafindan kullanildiktan sonra kismen metabolize olmus halde kismen de
hi¢ degismeden atik sulara karisir. Ayrica ilag iireten tesislerin atik sularindan da bu
maddeler cesitli derisimlerde sulara karisir. Son yillarda Olgme tekniklerinin
gelistirilmesi bir¢ok ilac etken maddesinin diisiik seviyede olsa bile Olciilmelerini
saglamistir. BOylece yer alti sularinda, ylizey sularinda, igcme sularinda, musluk
suyunda, okyanus suyunda, sedimentlerde ve toprakta bu maddelerin varlig1 tespit

edilmistir [1-3].

Bu maddeler insanlar ve hayvanlar iizerinde fizyolojik etkilere sahip olacak sekilde
tiretildiklerinden, terapotik gorevlerini yerine getirmeleri i¢in kimyasal yapilari uzun
siire korurlar. Bu nedenle cevre sularinda da bozunmadan uzun siire kalabilirler [3].
Cevreye yayilan ilaglar ya da bunlarin aktif metabolitleri insanlar i¢in oldugu kadar

diger biyolojik organizmalar i¢in de tehdit olusturur [4, 5].

Ayrica, aritma tesislerinin ¢ogu iz organik kirleticileri uzaklastirmaya uygun sekilde
tasarlanmadiklarindan, ila¢ etken maddeleri ya da aktif metabolitlerini uzaklastirmada
bilyiik ol¢iide yetersiz kalirlar ve bu maddelerin uzaklastirilmasi tamamlanamaz [6-9].
Mevcut tesislerde farmasotiklerin uzaklastirilma kapasitesi biyolojik degradasyon ve
asili tanecige adsorpsiyon prensibine dayanir. Etkin bir uzaklastirma i¢in en az 10 giine
ihtiya¢ vardir. Ayrica derisimlerinin diisitk olmasi1 ve mevsimsel sicaklik degisimleri de
bu maddelerin uzaklastirnlmalarin1 karmasik hale getirir. Bu sebeplerle ilac etken
maddeleri iceren sularin ikinci bir islemden gecirilmesi gerekir [9]. Kati1 adsorbanlarin
kullanildig1 adsorpsiyon yontemi, Ozellikle atik su aritma tesislerinde aritilamayan
kimyasal kirleticilerin sulardan uzaklastirilmasinda yaygin ve basarili olarak

kullanilir [10].



Farmasotiklerin  uzaklastirnlmas1 ortamda bulunan diger maddeler ile olan
etkilesimlerden de cok fazla etkilenir. Ancak ortamda yiizey aktif maddeler gibi
amfifilik bilesiklerin bulunmasinin farmasdétiklerin uzaklastirilmasina olan etkisini

inceleyen calismalar ¢cok azdir [11].

Yiizey aktif maddeler ve diger amfifiller farmasétik iirtinlerde emiilsiyonlarin
stabilizasyonu ve viicut i¢indeki ila¢ taginiminin arttirilmasi amaciyla yaygin olarak
kullanilir. Bunun yami sira deterjanlardan ve diger {iiriinlerden gelen ylizey aktif
maddeler atik sulara gegcer ve atik sularin desarji yoluyla farmasotiklerle birlikte
dogadaki sulara karisir. Bu sekilde dogaya karisan ylizey aktif maddelerin derisimleri
ayn ortamda bulunduklar1 farmasétiklere gore cok daha yiiksektir. Bir cok kirleticinin
dogadaki akibeti ve tasinmasi iizerinde ylizey aktif maddelerin biiylik bir etkisi

oldugundan, ayni etkileri farmasotikler tizerinde de gosterecekleri diistiniilmiistiir [11].

Adsorban maddeler de farmasoétik iiriinlerde temel bilesen olarak kullanilir. Bazi yiizey
aktif maddeler kati/s1v1 ara ylizeyinde adsorplandiginda, kat1 yiizeyinin 6zelliklerini cok
degistirir. Yiizeyi modifiye edilmis adsorbanlar ile ila¢ etken maddesi adsorpsiyonu
farmasotik endiistrisinde ilag tasiyici sistemlerde uygulama alami bulan bir prosestir.
Kat1 ylizeyinde yiizey aktif maddenin bulunmasi ila¢ salimim hizinin artmasini saglar
[12, 13]. Adsorbanlarin farmasétik alandaki diger bir kullanimi ise, antidotu olmayan
ilaglarin akut zehirlenmelerinde viicuttan ilaci uzaklastirmak amachdir. Viicuda verilen
uygun adsorban, ilaci mide ve bagirsaklarda adsorplayarak kana karigmasini

engeller [14].

Tiim bu sebeplerle ila¢ etken maddelerinin adsorpsiyonu ayrica bu adsorpsiyona yiizey
aktif maddelerin etkisi hem atik sularin aritilmast hem de farmasotik endiistrisi
acisindan 6nem tasir. Tiim bunlarin 1s18inda bu tez ¢aligmasinin amaci; ilag etken
maddelerinin adsorpsiyon kapasitelerinin ve kinetiginin incelenmesi, adsorpsiyon
mekanizmalarinin  aciklanmasi, termodinamik parametrelerin hesaplanmasi ve
adsorpsiyon kapasitesine, kinetigine, mekanizmasina yiizey aktif maddelerin etkisinin

incelenmesini kapsar.



Bu ¢alismada adsorpsiyon prosesinde kullanilmak iizere fiziksel ve kimyasal 6zellikleri
farklilik gosteren bes adet ilac etken maddesi uzaklastirilacak adsorbatlar olarak secildi.
Bunlar prometazin, triflupromazin, trimetoprim, karbamazepin ve ibuprofendir.
Adsorban olarak ise aktif karbon ve bentonit kullanildi. Adsorpsiyona yiizey aktif
maddelerin etkisi sodyum dodesil siilfat ve dodesil trimetil amonyum bromiir

kullanilarak incelendi.

Genis bir literatiir taramasindan sonra, farkli ila¢ etken maddelerinin ayni adsorbanlar
ile adsorpsiyonu ve bunlara ylizey aktif maddelerin etkisini toplu halde i¢ine alan bir
calismaya rastlanmamistir. Calisma ile kullanilan ila¢ etken maddelerinin adsorpsiyon
mekanizmalart daha iyi anlasilacak, sicaklik degisimlerinin adsorpsiyona olan etkisi
termodinamik parametrelerin hesaplanmasi ile daha iyi anlagilacak ve yiizey aktif

maddelerin adsorpsiyona olan etkisi ortaya konacaktir.

Calismada tercih edilen aktif karbon ve bentonit birbirinden biiyiik farkliliklar gosteren
adsorbanlardir. Aktif karbon endiistride en ¢ok kullanilan adsorbandir. Yiiksek
adsorpsiyon kapasitesi gibi pek ¢ok avantaji olmasma ragmen, bentonit ve benzeri
diisiik maliyetli adsorbanlar ile karsilastirildiginda ekonomik agidan dezavantaj tasir
[15-17]. Adsorpsiyon proseslerinde maliyeti yiikselten etken kullanilmis adsorbanlarin
rejenerasyonudur. Bu nedenle aktif karbonun rejenerasyonu icin verimli ve diisiik
maliyetli yeni rejenerasyon tekniklerinin arastirnlmasi Onemlidir. Endiistriyel
uygulamalarda aktif karbonun rejenerasyonu i¢in yaygin olan yontemler termal (buhar,
karbondioksit ya da inert atmosferde) ve kimyasal (pH degistirme ya da c¢oziicii

ekstraksiyonu) yontemlerdir [18].

Son yillarda, molekiiler diizeyde 1sitma saglayan mikrodalga radyasyonu rejenerasyon
icin gelecek vadeden bir teknoloji olarak dikkat cekici olmustur. Klasik elektrikli firinda
yapilan termal rejenerasyon ile karsilastirildiginda, homojen ve hizli bir 1sinma saglayan
mikrodalga radyasyonunun termal rejenerasyonda kullanimi zaman ve enerji tasarrufu
saglayarak maliyeti diigiirebilir [18, 19]. Termal rejenerasyon genelde yiiksek
sicakliklarda yapilir, ancak bu durum maliyetin yiikselmesine ve karbon kiitlesinde
kayiplara sebep olur. Termal rejenerasyonun diisiik sicakliklarda yapilmasi ile bu

dezavantajlarin etkisi azaltilabilir [20, 21]. Coziicii rejenerasyonunun termal



rejenerasyona gore avantajli tarafi ise, yerinde (in situ) uygulanabilmesi dolayisiyla hizli
olmasidir. Ayrica karbonun yipranmasi ya da gozenek yapisimin bozulmasi gibi

sorunlara yol agmaz [22].

Biitiin bu sebeplerle, bu calismada kullanilan aktif karbonun kimyasal (¢oziicii
ekstraksiyonu) ve termal yontemler kullanilarak rejenerasyonu calisildi. Rejenerasyon
calismalar i¢in model ila¢ olarak calisma sartlarina uygunlugu sebebiyle prometazin
secildi. Coziiciiler ile rejenerasyon farkli alkoller (metanol, etanol, izopropanol)
kullanilarak yiiriitiildii. Termal rejenerasyon kapsaminda ise klasik elektrikli firin ve
mikrodalga cihazi aynmi kosullar altinda kullanildi. Rejenerasyon caligsmasi ile ilac etken
maddesiyle yiiklenmis aktif karbonun farkli yontemler ile rejenerasyonunun

karsilastirilmasi hedeflendi.



2. GENEL KISIMLAR

2.1 ADSORPSiYON

Taneciklerin bir yiizeye tutunmasina adsorpsiyon adi verilir. Adsorplanan maddeye
adsorbat, ona destek olan alttaki katiya da adsorban veya substrat adi verilir.

Adsorpsiyonun tersi desorpsiyondur [23].

2.1.1 Fizisorpsiyon ve Kemisorpsiyon

Molekiiller ve atomlar yiizeylere iki yolla tutunabilirler (Sekil 2.1). Fiziksel
adsorpsiyonun kisaltilmis1 anlamindaki fizisorpsiyonda, tutunan ile tutan arasinda bir
Van der Waals etkilesimi vardir (6rnegin, bir dispersiyon veya dipolar etkilesim gibi).
Van der Waals etkilesimleri uzaktan etkilidir fakat zayif etkilesimlerdir ve bir tanecik
fiziksel olarak adsorplandiginda salinan enerji, yogunlasma entalpisiyle ayni
mertebedendir. Boyle kiiciik enerjiler, orgii titresimleri halinde adsorplanabilirler ve
termik hareket seklinde dagitilirlar. Yiizey boyunca carpip ziplayan bir molekiil,
enerjisini giderek kaybedecek ve sonunda tutunma olarak tanimlanan bir islemle yiizeye
baglanacaktir. Fizisorpsiyon entalpisi, 1s1 sigast bilinen bir numunenin sicakligindaki
artis ile olciilebilir ve tipik degerler 20 kJ/mol civarindadir. Bu kii¢iik entalpi degisimi
bag parcalanmasina yol ag¢mak igin yetersizdir ve yiizey tarafindan bigimsel
carpitilmaya ugrasa bile, fiziksel olarak adsorplanmis bir molekiil bu nedenle kendi

kimligini korur [23].

Kimyasal adsorpsiyonun kisaltilmis1 olarak kullanilan kemisorpsiyonda, molekiiller
veya atomlar genellikle bir kovalent bag olusumuyla yiizeye yapisirlar ve substrat
yiizeyinde, koordinasyon sayilarim1 maksimuma cikaracak yerler bulmaya c¢alisirlar.
Kemisorpsiyon entalpisi fizisorpsiyonunkinden ¢ok daha biiyiiktiir ve tipik degerler
200 kJ/mol civarindadir. Yiizeyle en yakin adsorplanmis atom arasindaki uzaklik,
kemisorpsiyon igin tipik olarak fizisorpsiyondan daha kisadir. Kimyasal olarak

adsorplanmig bir molekiil, yiizey atomlarinin doymamig degerliklerini karsilamak {izere



parcalanabilir ve kemisorpsiyonun bir sonucu olarak yiizeyde bu molekiillerden olusan

parcalarin var olmasi, kat1 yiizeylerin reaksiyonlan katalizlemesinin bir nedenidir [23].

Cok tabakah adsorpsiyon

ikinci tabaka {sadece
fiziksel adsorpsiyvon)
Birinci tabaka ( fiziksel

va da kimyasal adsorpsivon)

Sekil 2.1: Kat1 yiizeyindeki fiziksel ve kimyasal adsorpsiyonun
sematik gosterimi [24]

2.1.2 Kati-siv1 Ara Yiizeyinde Adsorpsiyon

Kat1 yiizeyler ile cozeltiler arasindaki etkilesimler bircok biyolojik sistemde (eklem
sivilanmas1 ve hareket, implant reddi vb.) birinci derecede Onemli oldugu kadar;
mekanikte (yaglama, yapisma), tarimda (toprak nemlendirme ve havalandirma, pestisit
uygulamasi), iletisimde (miirekkep ve pigment dispersiyonu), elektronikte (mikrodevre
iiretimi), enerji iiretiminde (ikincil ve iiciinciil yag geri kazanim teknikleri), gidalarda
(firn hamurundaki nisasta-su etkilesimleri), boya iiretimi ile uygulamasinda (lateks
polimer ve pigment dispersiyonlarinin stabilizasyonu), deterjanlarin temizleme giiciinde

ve icme sular1 ile atik sularin aritilmasinda da 6nemlidir [24, 25].

2.1.2.1 Kati-siv1 ara yiizeyinde adsorpsiyon modeli
Kati-siv1 ara yiizeyinde taneciklerin adsorpsiyonu, sistemin bilesiminin molekiiler

boyutlar mertebesinde katidan siviya dogru degistigi bir gecis bolgesi olusturur [24].



Sekil 2.2: Kati-siv1 ara yiizeyinde adsorpsiyonun sematik gosterimi [24]

Saf bir sivi durumunda (Sekil 2.2a), ara yiizeyde sivi molekiillerinin derigimi sivi faza
gore daha yiiksektir. Bu durum pozitif adsorpsiyon ya da kati1 yiizeyin solvasyonunu
gosterir. Eger sivi molekiilleri ile kati arasinda 6zel etkilesimler oluyorsa, adsorplanan
molekiillerde spesifik bir yonlenme meydana gelir ve bu da ara yiizey yakinindaki
sivinin yogunluk, dielektrik sabiti ya da diger fiziksel (hatta kimyasal) 6zelliklerinde
degisime sebep olur. Katalitik siirecler gibi bazi 6zel durumlar disinda, bu etkiler
pratikte biiyiik onem tasimaz. Pratikte 6nem tasiyan ve ilgi ceken kisim ise, siv1 fazdaki
ikinci bir bilesenin (sivida ¢6ziinmiis olan maddenin molekiillerinin) kati-cozelti ara
yiizeyinde adsorpsiyonudur. Co6zelti durumunda (Sekil 2.2b), c¢oziinen maddenin
derisiminin ara yiiz yakininda daha yiiksek olmasi ¢6ziinen madde molekiillerinin

pozitif adsorpsiyonunu gosterir [24].

Herhangi bir kati-s1v1 ara yiizeyinde, ihmal edilebilecek kadar kiiciik bile olsa bir miktar
adsorpsiyon meydana gelir. Hatta adsorpsiyon nadir olarak negatif de olabilir ki, bu
durumda ¢6ziinmiis bilesenin derigsimi ara yiizey yakininda sivi faza gore daha diisiiktiir.
Siv1 fazin bir ya da daha fazla bileseninin ara yiizeyde pozitif ve giiclii olarak
adsorplandigt sistemler daha ilgi cekicidir. Bu durum pratikte ¢cok 6nemlidir ve kati-sivi

ara ylizeylerini avantaj saglayacak sekilde degistirmemize imkan saglar [24].

Bir molekiiliin ¢ozeltiden kat1 yiizeyine adsorpsiyonu dikkate alindiginda, énemli olan
kalitatif ve kantitatif bir ¢ok nokta vardir. Bunlardan bazilar1 s6yle siralanabilir:
e Katinin birim kiitle veya alanina adsorplanan madde miktari,
e Belli bir yiizey kaplama ya da adsorpsiyon derecesini elde etmek i¢in gereken
adsorbat derisimi,
¢ Yiizeyin doydugu adsorbat derisimi,
® Adsorplanmis molekiillerin (yiizey ve ¢ozeltiye gore) yonlenmesi,

e Katinin 6zelliklerine (sistemin diger kisimlarina gore) adsorpsiyonun etkisi [24].
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Sekil 2.3: Elektromanyetik spektrum bolgeleri ve her bir bolgedeki 1s1maya yol acan uyarim
tirleri

2.1.2.2 Adsorplanan madde miktarmmin hesaplanmasi
Adsorplanan madde miktari, adsorpsiyondan dnce ve sonra ortamda bulunan adsorbat

derisiminin farki alinarak hesaplanir. Adsorbat derisimini 6l¢mek icin, adsorbat yapisina



bagh olarak farkli yontemler (spektroskopik yontem, yiizey gerilimi ya da iletkenlik

Olctilmesi vb.) kullanilir ve asagidaki esitlik ile hesap yapilir [24]:

C—C
LG9,

- (2.1)

Molekiillerin UV (mor o6tesi) ya da goriiniir alandaki (Sekil 2.3) absorbanslarinin
Olctilmesine dayanan spektrofotometrik yontemde, derisimi hesaplamak icin Lambert-

Beer Yasasi (Esitlik 2.2) kullanilir [23].

A=¢eCl (2.2)

2.1.2.3 Giles simiflandirmasi

Adsorpsiyon egrilerinin tipinden yararlanilarak, adsorbanin adsorbat molekiillerine olan
ilgisi, adsorbat molekiillerinin yiizeyde yonlenme bigimi, adsorpsiyon mekanizmasi
hakkinda bilgi edinilir. Cesitli adsorpsiyon izotermlerini inceleyen Giles, izoterm
egrisinin  baglangic egimine dayanan bir smiflandirma olusturmustur. Giles
siniflandirmasinda 4 tip izoterm mevcuttur ve bunlar S, L, H, ve C tipi izotermlerdir

(Sekil 2.4). Yiiksek derisimler s6z konusu ise, alt siniflardan da bahsedilir [24, 26].

|l
2 v
: ~

=4

|
)%

Sekil 2.4: Cozeltiden adsorpsiyonda izoterm tipleri [24]
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S-tipi izotermde, baslangi¢ egiminin degisimi derisim arttikca adsorpsiyonun
kolaylastigini gosterir. Pratikte S egrisi genelde su tic durumda olusur:
Adsorbat molekiilii,
e monofonksiyonel ise (bu durum misel halinde degil, tek birim halinde
adsorplanmasina sebep olur),
e molekiiller aras1 ¢cekim varsa (bu durum adsorplanmis tabakada diizenli bir
dizilisle dikey olarak yerlesmesine sebep olur),
e adsorban icin (adsorbat ile ¢oziicii molekiilleri ya da bagka bir adsorbatin

molekiilleri arasinda) kuvvetli bir yarigma varsa [26].

L-tipi (Langmuir) izoterm, en yaygin olandir. Burada baslangi¢c egiminin degisimi,
adsorbandaki bolgeler doldukca adsorbat molekiillerinin bog adsorpsiyon bolgeleri
bulmalarinin zorlugundaki artig1 gosterir. Ayrica adsorplanmis molekiiller dikey olarak
yerlesmedigi gibi, ¢oziicii ile kuvvetli bir yarisma da yoktur. Bu egriyi veren sistem su
ozellikleri tasir:
¢ molekiiller muhtemelen yatay olarak adsorplanmustir,
e molekiiller eger art arda adsorplanmug iseler, ¢oziicii ile az miktarda
yarisma olusur (6rnegin; adsorbat ve adsorbanin yiiksek derecede polar
oldugu sistemler, molekiiller arast1 ¢ekimin c¢ok giicli oldugu

monofonksiyonel iyonik maddelerin oldugu sistemler [26].

H-tipi izoterm, L-tipinin 6zel bir seklidir ve adsorbatin adsorbana olan yiiksek ilgisini
gosterir. Bu sebeple izotermin baslangic kismi dikeydir. Adsorplanan tiirler iyonik
miseller ya da polimerik molekiiller gibi genelde biiyiik birimlerdir. Fakat bazen bu
adsorplanmus tiirlerin ylizeye ¢ok daha diisiik ilgi gosteren diger tiirler ile degisilen tek

iyonlar oldugu da goriiliir [26].

C-tipi izoterm, adsorbatin miimkiin olan maksimum adsorpsiyona kadar ¢ozelti ve
adsorban arasinda sabit boliisiildiigiinii gosterir. Maksimum adsorpsiyonda ani bir
degisimle yatay bir plato olusur. Bu egriyi veren sistem su 6zellikleri tasir:
e Farkli kristallenme dereceleri olan bolgeler ve esnek molekiiller tasiyan
gozenekli bir adsorbanin olmast,

® Adsorbana ¢oziiciiden daha yiiksek ilgi gosteren bir adsorbatin olmasi,
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® Adsorbanin kristal bolgelerine niifuz etme giicii ¢oziiciiden daha iyi olan bir
adsorbatin olmasi.
Dogrusallik, adsorpsiyon bolgeleri sayisinin sabit kaldigimi gosterir; yani daha ¢ok

adsorbat adsorplandik¢a yeni adsorpsiyon bolgeleri olusuyor olmalidir [26].

2.1.3 Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon miktarini, sabit sicaklikta basing veya derisime baglayan esitlige veya
grafige adsorpsiyon izotermi denir. Denel yoldan belirlenen adsorpsiyon izotermlerini
ve diger adsorpsiyon verilerini degerlendirebilmek i¢in cok sayida esitlik tiiretilmistir.
Adsorplanan ve adsorplayict maddelerin 6zelliklerine gore bir adsorpsiyon igin bu

esitliklerden biri ya da birkag¢i daha uygun olur [27, 28].

2.1.3.1 Langmuir izotermi

Kimyasal adsorpsiyon igin tiiretilmis olup, ayn1 zamanda tek tabakali fiziksel

adsorpsiyon ve ¢ozeltiden adsorpsiyon icin de gecerlidir [28]. Ug varsayima dayanur:

® Adsorpsiyon tek tabakali kaplamanin 6tesine gecmez.

e Biitiin adsorpsiyon bolgeleri esdegerdir ve yiizey mikroskopik diizeyde
mitkemmel derecede diizgiindiir.

e Belli bir bolgede adsorplanacak bir molekiiliin tutunma yetene8i komsu

bolgelerin dolu ya da bos olmasindan bagimsizdir [23].
Langmuir izoterminin dogrusal sekli asagidaki gibidir:

c 1 1
TR @

Ce/qe ile C. arasinda ¢izilen grafigin egim ve kesmesinden adsorbanin adsorplama

kapasitesi hakkinda bilgi veren Q ve b sabitleri hesaplanir [28].
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2.1.3.2 Freundlich izotermi
Ideal olarak temiz ve homojen (Langmuir esitliginin tiiretilmesinde diisiiniildiigii gibi)
olmayan kati1 yiizeylerindeki adsorpsiyonlar icin deneysel calismalara dayanilarak

tiiretilmistir [28].

Freundlich izoterminin dogrusal sekli asagidaki gibidir:

Ing, = Ink +ninC, (2.4)

InC. ile Ing. arasinda cizilen grafigin egiminden n, egrinin ordinat1 kestigi noktadan ise

k bulunur [28].

2.1.3.3 Brunauer-Emmett-Teller (BET) izotermi ve yiizey alanlarinin belirlenmesi
Bu esitlik, yiizeyde bir molekiil degil de birka¢ molekiil kalinliginda bir tabakanin

olustugu durumlar i¢in gelistirilmistir [24, 27].

Esitligin dogrusal sekli asagidaki gibidir:

P _ 1 (-1 )
DA @3)
_ (AH,—AHY)
c¥exp T (2.6)

BET izotermi biitiin adsorpsiyon olaylarimi agiklayamaz, ancak BET izotermi yardimi
ile adsorbe edici kati maddelerin yiizey alanlar1 hesaplanabilir. Azot (N,), BET yiizey
alam1 belirlenmesinde kullanilan en yaygin adsorbattir. Gozenekli yapilari ne olursa
olsun tiim katilarin 6zgiil ylizey alanlari azotun 77 K’deki adsorpsiyon izoterminden
(standart olarak kabul edilen BET yontemi) ile belirlenebilir. BET izoterminin egim ve
kesmesinden elde edilen esitliklerin ortak ¢oziimiinden bulunan tek tabaka kapasitesi

kullanilarak 6zgiil ylizey alam (mz/g) hesaplanir [24, 27, 28].
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2.1.4 Adsorpsiyon Mekanizmasi

Adsorpsiyonun ii¢ basamakta gergeklestigi varsayilir:
1. Adsorbatin, ¢ozeltiden adsorbanin dis yiizeyine kiitle transferi ya da film
difiizyonu,
2. Adsorbatin, adsorbanin gozenekleri i¢inde tanecik i¢i difiizyonu ya da gegisi,
3. Adsorbatin, adsorbanin dis ya da i¢ kistmlarindaki bolgelere adsorpsiyonu.
Bu basamaklardan biri ya da herhangi bir bilesimleri hiz kontrol basamagi olabilir.
Ancak c¢ogu kez iiciincii basamak ¢ok hizlidir ve adsorban-adsorbat etkilesimlerinin

karmagikligina baglh olarak bir ¢ok alt basamagi kapsayabilir [29, 30].

2.1.4.1 Tanecik i¢i difiizyon
Tanecik i¢i difiizyon,

q =k, t*/? 2.7)
esitligi ile verilir. q ile t' arasinda bir grafik cizildiginde, grafikte baslangic egrisini
takiben dogrusallik ve bundan sonra da diizliikk elde edilmesi, adsorpsiyonun iki
mekanizmasinin oldugunu ve dengeye ulastigin1 gosterir. Baglangic egrisi film
difiizyonunun, dogrusal kisim ise tanecik i¢i difiizyonun baskin oldugunu gosterir.
Dogrusal kismin orijinden gegmemesi, sistemde hiz1 kontrol eden tek basamagin tanecik
ici difiizyon olmadigm gosterir. Dogrusal kismin egimi kqy, tanecik ici difiizyon

katsayisim verir [30-33].

2.1.5 Adsorpsiyon Kinetigi

2.1.5.1. Lagergren 1. derece hiz esitligi
Lagergren 1. derece hiz esitliginin dogrusal sekli asagidaki gibidir:

In(g, —q) = inq, — iyt (2.8)

In(qe-q) ile t arasinda grafik cizildiginde bir dogru elde edilir. Dogrunun egiminden

adsorpsiyon hiz sabiti, k; bulunur [33].
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2.1.5.2 Yalanci 2. derece hiz esitligi
Yalanci 2. derece hiz esitliginin dogrusal sekli asagidaki gibidir:

t 1 1

¢ lata. 2.9)

t/q ile t arasinda grafik c¢izildiginde bir dogru elde edilir. Dogrunun egim ve

kesmesinden k; yani adsorpsiyon hiz sabiti bulunur [33].

2.1.6 Adsorpsiyon Termodinamigi

Adsorpsiyon sirasindaki entalpi degisimi, entropi degisimi ve dagilim katsayisi
belirlenerek adsorpsiyon olay1 termodinamik olarak incelenir. lgili termodinamik

esitlikler asagidaki gibidir:

AG® = AH® — TAS? (2.10)
AG® = —RTInK @11
bk — AS® AH®1 (2.12)
TR RT

Esitlik 2.12 Van’t Hoff esitligidir ve Esitlik 2.10 ile Esitlik 2.11’in birlestirilmesi ile
elde edilir. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafigin egiminden -AH°/RT ve kesmesinden

AS°/R  bulunur. Bu degerler yardimi ile tiim termodinamik parametreler

hesaplanir [28, 33].
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2.2 ADSORBAN MADDELER

Metaller ile plastikler de dahil olmak iizere bir kristal yapiya sahip olsun ya da olmasin
tiim katilar az veya ¢ok adsorplama giiciine sahiptir. Adsorplama giicii yiiksek olan baz1
dogal katilan1 komiirler, killer, zeolitler ve ¢esitli metal filizleri seklinde; yapay katilar
ise aktif komiirler, molekiiler elekler (yapay zeolitler), silikajeller, metal oksitleri,

katalizorler ve bazi 6zel seramikler seklinde siralayabiliriz [28].

Adsorban maddeler (adsorbanlar) gdzenekli yapiya sahiptir. Katilarin i¢inde ve gériinen
yiizeyinde bulunan bosluk, oyuk, kanal ve catlaklara genel olarak gozenek denir.
Adsorbanlarin gozenekleri ii¢ smifta toplanir: Makrogdzenekler, mezogozenekler ve
mikrogozenekler (Sekil 2.5). Genisligi 50 nm’nin {istiinde olan gozenekler
makrogozenekler, 2-50 nm arasinda degisen gozenekler mezogdzenekler, 2 nm’den

kiiciik gozenekler ise mikrogozenekler olarak adlandirilir [28].

H Makrogézenek
U s
/ Mezo-
&W_.d—-_f gozenek
e Wy
Mikro-

gizenck

Sekil 2.5: Adsorbanlarin gozenek tipleri [34]

Katinin bir graminda bulunan gozeneklerin toplam hacmine, 6zgiil gozenek hacmi; bu
gozeneklerin sahip oldugu duvarlarin toplam yiizeyine ise, Ozgiil ylizey alam denir.
Gozenekler kiigiildiikce duvar sayist arttifindan 6zgiil yiizey alan1 da artar. Bir bagka
deyisle, ozgiil yilizey alaninin biiyiikligii, 6zgiil gozenek hacminin biiyiikliigiinden ¢ok
gozeneklerin bityiikliigiine baglhidir. Gozeneklerin biiyiiklitk dagilimina, adsorplayicinin
gozenek boyut dagilimi denir. Bir katinin adsorplama giicti kimyasal yapisinin yaninda,
ozgiil yiizey alami, 6zgiil gozenek hacmi ve gozenek boyut dagilimina bagl olarak

degisir [28].

Adsorbanlarin fiziksel ve kimyasal karakterizasyonu: (1) Azot (N,) adsorpsiyonu ile

yiizey alaninin, gozenek hacminin ve gozenek boyut dagiliminin belirlenmesi, (2) sifir
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yiik noktasinin (pHpzc) belirlenmesi, (3) elementel analiz, (4) FTIR (Fourier Transform
Infrared) spektrofotometresi ile yiizeydeki fonksiyonel gruplarin belirlenmesini

kapsar [35].

2.2.1 Aktif Karbon

Aktif karbon, kiiciik miktarlarda oksijen ve hidrojen gibi farkli hetero-atomlar igceren
gozenekli bir karbon yapisidir. Odun, seliilozik biyokiitle, turba, linyit ve komiir gibi
cesitli hammaddelerden termal (fiziksel) ya da kimyasal aktivasyon ile iiretilir. Yiizey
alan1 ¢ok genistir. Bazi aktif karbonlar iiretildikleri ham maddenin yapisina bagl olarak
degisen miktarlarda mineral madde (kiil) de icerir. G6zenekli yap1 aktif karbonlart
karakterize eden temel fiziksel Ozelliktir. Ayrica temel yapimin uglarindaki karbon
atomlarina baglanabilen hetero-atomlarin olusturdugu yiizey gruplarinin varligi ya da
yoklugu farklt kimyasal yapilardaki aktif karbonlarin olugmasini saglar. Aktif
karbonlarin davramiginda fiziksel ve kimyasal oOzelliklerinin c¢ok biiyilkk ©nemi

vardir [36].

Aktif karbonun genis yiizey alan1 esas olarak mikrogdzeneklerin varliginin bir
sonucudur ve adsorpsiyonun biiyiik bir kism1 bu gbzeneklerde meydana gelir. Bununla
birlikte, adsorbatin mikrogbzeneklere ulagsmasinda gecit islevi gordiiklerinden
mezogdzenekler ve makrogdzenekler de adsorpsiyon siirecinde onemli bir rol oynar.
Ancak biiyiik boyutlu bazi organik molekiiller durumunda, mikrogézeneklerin boyutlar
adsorbat molekiillerinin igeri giremeyecegi kadar kiigiik olabilir ya da sekilleri molekiil
sekline uygun olmayabilir. Bu da aktif karbonun 6zgiil ylizey alanimin adsorpsiyon
kapasitesi ile orantili olmayabilecegi anlamina gelir. Gozenek boyut dagilimi dikkate

alimmasi gereken bir etkendir [36].
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Sekil 2.6: Karbonun temel allotroplar1 ve bunlardan elde edilmis karbon yapilar1 [36]

Karbon yapisinin ucglarinda yerlesmis olan karbon atomlar1 doymamis atomlardir, yani
ciftlesmemis elektronlar1 vardir. Bu bolgeler genelde yiizey gruplarini olusturan hetero-
atomlara baglidir (Sekil 2.7). Bu gruplar arasinda en yaygin olan1 oksijen igeren yiizey
gruplanidir. Fonksiyonel gruplarla iliskili olan yiizey bolgeleri toplam yiizey alaninin
kiigiik bir kismin1 olusturmasina ragmen, aktif karbonun kimyasal yapisindaki kii¢iik
degisiklikler adsorpsiyon kapasitesinde onemli degisikliklere sebep olabilir. Yiizey
gruplarinin varlig1 ya da yoklugu karbonun farkli adsorbatlarla olan etkilesimini dnemli
derecede etkiler. Ilk olarak, oksijen iceren yiizey gruplari polardir ve varliklar1 genelde

hidrofobik olan karbon yiizeyinin hidrofilli§inin artmasina sebep olur. Ikinci olarak ise,



18

yiizey gruplar1 karbonun asidik ya da bazik olan karakterini etkiler. pHpyzc degeri ile

iliskili olarak dikkate aliacak diger bir etken ise calisilan ortamin pH’1dir [36].

O /OH hidrokesil karborul
H C OH Ether © (8]
. lakton || kunon

) kromenbenzen

C=o0
f
NH;

Sekil 2.7: Karbon yiizeyinde bulunabilecek en 6nemli gruplar [36]

Aktif karbonlar parcacik boyutlarina gore iki gruba ayrilabilir: toz aktif karbon, graniiler
aktif karbon. Graniiler aktif karbonun ortalama tanecik boyutu 1-5 mm arasindadir ve
sekillendirilmis ya da sekillendirilmemis tipte olabilir. Toz aktif karbon ile
karsilastirildiginda avantajl tarafi kullanimi sirasinda basing diisiisiiniin daha az olmasi

ve daha kolay rejenere ya da reaktive edilerek tekrar kullanilabilmesidir [36].

2.2.1.1 Aktif karbonun rejenerasyonu

Aktif karbonlar bir siire kullanildiktan sonra adsorpsiyon kapasiteleri tiikenir. Bu
durumda yenisi ile degistirilmek iizere atilirlar ya da tekrar kullanilmak {izere rejenere
edilirler. Ikinci secenek prosesin 6zelliklerine bagl olarak, daha az aktif karbon
titketimi ve adsorplanmis maddelerin ekonomik deger tasiyanlarinin geri kazanilmasina
imkan vermesi gibi avantajlar tasir. Ancak bazi durumlarda adsorpsiyon kapasitesi
titkketilmis olan karbonlarin rejenerasyonu, yeni aktif karbon iiretiminin maliyetinden
diisik olmayan maliyetlere yol acar. Ayrica, rejenerasyon proseslerinden sonra
genellikle adsorpsiyon kapasitesi orijinal aktif karbondan daha diisiik olan bir karbon
elde edilir ve belli sayida rejenerasyon tekrarinin (dongiisiiniin) ardindan adsorpsiyon

kapasitesi karbonun daha fazla rejenere edilemeyecegi bir diizeye diiser. Bunlara ek
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olarak toz aktif karbonun rejenerasyonu zordur ve karbon kaybi c¢ok fazladir.
Rejenerasyon ¢ogunlukla graniiler aktif karbon ile yiiriitiiliir, ¢iinkii graniiler aktif

karbon talebi ve tiretim maliyetleri daha yiiksektir [36].

Aktif karbonun rejenerasyonu, sadece yeni karbon iiretimine kiyasla ekonomik bir
avantaj saglanabiliyorsa gerceklestirilir. Bu sebeple gelistirilmis ya da arastirilmakta
olan bir ¢ok rejenerasyon yontemi vardir. Bunlar arasinda en sik kullanilan fiziksel
(termal) ve kimyasal yontemler; klasik termal rejenerasyon, buhar rejenerasyonu,
kimyasal oksidasyon, asit-baz rejenerasyonu, ¢oziicii rejenerasyonu ve siiper kritik sivi

rejenerasyonudur. Ayrica biyolojik rejenerasyon yontemleri de kullanilir [36, 37].

Termal rejenerasyon, en ¢ok kullanilan yontemdir. Karbonun farkli sicakliklarda ve
farkli tipteki firinlarda 1s1l isleme ugratilmasim1 kapsar. Boylece adsorbat, karbon
yiizeyinden desorbe edilir. Son yillarda klasik 1sitma yontemlerine gore ekonomik ve
ekolojik avantajlarindan dolayr mikrodalga firinlar da rejenerasyon icin kullanilmaya
baslandi. Fakat termal rejenerasyon nispeten daha yiiksek bir enerji sarfiyatina ve

karbon kiitlesinde kayiplara sebep olur [36].

Coziicii rejenerasyonu ise, karbon yataktan uygun c¢oziicii akiminin gecirilmesine
dayanir. Boylece adsorbat ekstraksiyon ile aktif karbonun gozenekli yapisindan
uzaklastirilabilir. Coziiciiler genelde pahalidir ve geri kazanilmalar1 gerekir. Bu yontem
ayrica, yerinde (in-situ) uygulamalara ve adsorbatin geri kazamilmasina olanak

saglar [36].

2.2.2 Bentonit

Bentonit yiiksek derecede kolloidal ve plastik killerin bir karigimi1 olup, ana bileseni
montmorillonittir. Montmorillonit smektit grubundan bir kildir, volkanik kiillerin
devitrifikasyonu ile olusur ve ¢ok kii¢iik tanecikler halinde bulunur. Bentonit iceriginde,
montmorillonitin yaninda feldspar, biyotit, kaolinit, illit, kristobalit, piroksen, zirkon ve

kristal kuvars gibi yapilar da bulunabilir [38, 39].
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Sekil 2.8 Silikatlarin siniflandirilmasi [38]

Smektitlerin temel kristal yapist (Sekil 2.9), iki tetrahedral silika tabakasinin arasindaki
bir oktahedral aliimina tabakasi seklindedir. Ancak kimyasal bilesimleri farklilik
gosterir. Bu tabakalar, aralarinda bulunan yiik dengeleyici katyonlar tarafindan gevsek

olarak bir arada tutulur. Montmorillonit yapis1 so0yle gosterilebilir:

(M*x.nH,0) (Al,.;Mg,)SisO10(OH)>

Burada M", degistirilebilir katyonlar1 ifade eder. Bu degistirilebilir katyonlarin en
yaygin olanlar1 sodyum, kalsiyum, magnezyum, hidrojen ve potasyumdur. Tabakalar
arasinda degistirilebilir katyonlarin yan1 sira su molekiilleri de bulunur. Degistirilebilir
katyonun tipi tabakalar arasinda bulunan suyun yapisini1 da etkiler. Smektitlerin katyon
degistirme yetenekleri katyon degisim kapasitesi olarak tanimlanir ve genelde 100 g
kildeki miliesdeger (meq/100 g) olarak ifade edilir. Katyon degisim kapasitesi, kilin
sadece inorganik katyonlarla degil organik katyonlarla da baglanabilmesini

saglar [38, 40].
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Sekil 2.9: Smektitlerin temel kristal yapis1 [40]

Birbirini izleyen tabakalar arasindaki yiizey; i¢ yiizey ve kristalin disindaki yiizey; dig
yiizeydir. Kristallerin diizenli yapis1 kenarlarda kesilir ve buradaki kirilmis baglar
yiiklerini protonlarin ve su molekiillerinin spesifik adsorpsiyonuyla dengeler. Diizenli
yapmin bu sekilde kesilmesi kenar yiizeyine amfoterik bir karakter verir. Yiizey
yiikiiniin pH ile degisimi ve katyonlar, anyonlar ya da molekiiller (organik ya da
inorganik) ile reaksiyona girerek kimyasal baglar olusturma kapasitesi bunun

sonucudur [38].
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2.3 ILAC ETKEN MADDELERi

Ilag, fizyolojik sistemleri veya patolojik durumlar1 alanin yarar icin degistirmek veya
incelemek amaciyla kullanilabilen bir maddedir. Farmakolojinin konusu icinde gecen
"ilag etken maddesi" ise tedavi amaciyla kullanilan her tiirli kimyasal maddeyi ifade
eder. Dolayisiyla ilag, bir veya birkac “ila¢ etken maddesini” iceren ve hastaya
uygulanabilecek sekle konmus tedavi edici son iiriindiir [41]. Diinya Saglik Orgiitii
(WHO) farmakoloji kapsamindaki “ila¢ etken maddesini” s0yle tanmimlar: “Dokularin ya
da organizmalarin biyokimyasal ve fizyolojik siireclerini degistiren bir kimyasal

maddedir” [42].

flac etken maddeleri dogal kaynaklardan ya da sentez yoluyla elde edilebilir. Kimyasal
yapilarina ve terapotik etkilerine gore iki sekilde siniflandirilirlar. Kimyasal yapiya gore
siniflandirma, fonksiyonel gruplarda ya da halka sistemlerindeki benzerlige dayanir.
Asitler, alkoller, fenoller, eterler, esterler, nitro bilesikleri, amino bilesikleri, amitler,
amino alkoller, amino eterler, aminoasitler, karbohidratlar, tiyoiireler, alkaloitler ve
steroidler belirli fonksiyonel grup ya da gruplarin temel alindigi bilesiklerin bazi
kategorileridir ve benzer 6zellikler gosterirler. Bircok durumda terapotik etkileri benzer
olan ila¢ etken maddelerinin kimyasal yapilar ¢ok farkli oldugundan, bu kategorilerden
hangisine ait olduklarini kesin olarak belirlemek zordur. Aym sekilde, kimyasal yapisi
benzer olan ilag etken maddeleri farkli terapotik ozellikler gosterebilirler. Bahsedilen
sinirlamalara ragmen, bu tip siniflandirma kimyasal 6zelliklerin ve sentetik yontemlerin

arastirtlmasinda kullanighdir [43].

Terapotik etkiye gore siniflandirmada ise, ii¢ ana simif vardir [43]:

e Kemoterapdtik maddeler: Kemoterapi kelimesi, ilaglarin  bulasici
hastaliklarin tedavisinde kullanilmasi olarak tanimlanabilir ve sorun yaratan
parazitlerin ya da organizmalarin konak¢i dokuya zarar verilmeden yok
edilmesini amagclar. Patojenin sebep oldugu hastalida baghi olarak su
kategorilere ayrilirlar: antimalaryal, antibakteriyel, antibiyotik, antifungal,
antiprotozoal, antihelmentik, antiseptik, antitiiberkiiloz, antileprozi.

¢ Farmakodinamik maddeler: Viicudun biyokimyasin1 degistiren ya da

diizenleyen ila¢ etken maddeleri bu grubu olusturur. Merkezi sinir sistemi
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(merkezi sinir sistemi depresanlari, merkezi sinir sistemi uyaricilari,
anestetikler, antipiretikler ve analjezikler), periferik sinir sistemi
(antispazmodikler, antihistaminikler), kardiyovaskiiler sistem
(kardiyovaskiiler ~maddeler), hematopoetik sistem (antikoagiilanlar,
anti-anemikler), renal sistem (diiiretikler) gibi viicudun herhangi bir sistemi
tizerinde secici etki sahibi olan maddelerdir. Viicut dokularindaki 6zel
reseptorler ile etkileserek biyokimyasal fonksiyonlar1 degistirir ya da
diizenlerler.

e Vitaminler ve hormonlar.

2.3.1 Prometazin hidrokloriir

Prometazin hidrokloriir, diinya ¢apinda kullanilan antihistaminik ve antialerjik etkili bir
ila¢ etken maddesidir. Ayrica sedatif ve antiemetik etkisi vardir. Fenotiyazin grubuna
girer ve grubun diger iiyeleri gibi amfifilik o6zellik tasidigindan suda yiizey aktif

maddelere benzer davranig gosterir [44, 45].

HaC. -CHs
HCI

Cx

Sekil 2.10: Prometazin hidrokloriiriin kimyasal formiilii

CHs

2.3.2 Triflupromazin hidrokloriir

Triflupromazin hidrokloriir de, prometazin hidrokloriir gibi fenotiyazin grubuna ait

oldugundan, ayn1 sekilde amfifilik 6zellik gosterir. Antipsikotik bir maddedir [46].

wuo e

(\"'N"CHg
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5

Sekil 2.11: Triflupromazin hidrokloriiriin kimyasal formiilii
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2.3.3 Trimetoprim

Diaminoprimidin grubundan sentetik bir antibiyotiktir. Bakteriyostatik ozellik gosterir.
Zatiirrenin, idrar yolu enfeksiyonlarinin (sistit) tedavisinde, ayrica korunma amacl da
kullanilir. Siilfonamit grubundan bakteriyostatik bir antibiyotik olan siilfametoksazol ile
co-trimoksazol kombinasyonunu olusturur. Bu kombinasyon sinerjistik etkinliginden

dolay1 uistiinliik gosterdiginden ¢ok kullamlir [41, 47, 48].

NH,
OCH
NSy ?
|
L
HM /I\N/ OCHz
OCH-

Sekil 2.12: Trimetoprimin kimyasal formiilii

2.3.4 Karbamazepin

Iminostilben grubu, antikonvulsan etkili bir maddedir. Esas olarak epilepsinin uzun
siireli tedavisinde, bunun yaninda ti¢lii nevralji (spesifik analjezik etki) ve bipolar

bozukluk tedavisinde kullanilir [49, 50].

7~ /”"\\
== \L“‘“N//\y/
A

07 "'NH;

Sekil 2.13: Karbamazepinin kimyasal formula

2.3.5 ibuprofen

Ibuprofen, propiyonik asit grubundan antiemflamatuvar bir maddedir. Ayrica analjezik
ve antipiretik etkisi vardir. Agn ve iltihap tedavisinde ve cocuklarda ates yiikselmesi

durumunda yaygin olarak kullanmilir [51, 52].

Sekil 2.14: buprofenin kimyasal formiilii
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2.4 YUZEY AKTIF MADDELER

N~ ]

Hidro filik Hidro fobik kuynik
bag grup

Sekil 2.15: Yiizey aktif madde molekiillerinin temel yapist [24]

Baz1 bilesikler kimyasal yapilarinin bir sonucu olarak ara yiizeylerde birikme (yani
adsorpsiyon) ve ¢ozeltide kolloidal agregatlar olusturma egilimi gosterir. Bu bilesiklere
yiizey aktif maddeler denir. Katilar, sivilar ve gazlar arasindaki farkli ara yiizeylerdeki
bu adsorpsiyon, ara yiizeyin yapisinin de8ismesine neden olur. Sonug¢ olarak, yiizey

aktif maddeler genelde yiizey gerilimini diisiiriirler [24, 53].

Anyonik
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Sekil 2.16: Yiizey aktif maddelerin siniflandirilmasi [53]
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Yiizey aktif bilesiklerin 6zelligi, kimyasal yapilarinda birbirinden farkli iki bolgeye
sahip olmalaridir (Sekil 2.15). Bunlar hidrofilik (su-seven) ve hidrofobik (su-sevmeyen)
bolgelerdir. Yiizey aktiflik ¢ozelti-hava ara yiizeyindeki adsorpsiyondan kaynaklanir,
clinkii molekiiliin hidrofobik kismi sulu ortamdan yukaridaki buhar faza dogru kacar.
Hidrofobik kisimlar genelde doymus veya doymamis hidrokarbon zincirleri ya da
heterosiklik veya aromatik halka sistemleridir. Hidrofilik bolgeler ise anyonik,
katyonik, zwitteriyonik ya da noniyonik olabilir. Yiizey aktif maddeler genelde

hidrofilik gruplarin yapisina gore simflandirilir (Sekil 2.16) [S3].

Ortamda yiizey aktif maddenin derisimi arttik¢a, ara yiizeydeki ylizey aktif madde
derisimi artmaya ve dolayisiyla yiizey gerilimi diismeye devam eder. Ara yiizey
tabakasi yiizey aktif madde molekiilleri ile doyacak derisime ulasildiginda, artik yiizey
geriliminin diismesi miimkiin degildir. Bu kritik derisimden (kritik misel derisimi,
KMD) sonra molekiiller genellikle kiiresel bir yap1 olusturacak sekilde diizenlenir (Sekil
2.17) ve igteki hidrofobik kisimlar suya karsi hidrofilik kisimlar ile sarilmis olur [53].
Sulu ¢ozeltide kiiciik agregatlar ya da miseller olusturmalar yiizey aktif maddelerin ikili

yapisinin bir sonucudur, ayrica ilgi ¢ekici ve yararh bir 6zelliktir [53].

Sekil 2.17: Misel yapisinin sematik gosterimi

Yiizey aktif maddelerin endiistride ¢ok genis bir kullanim alami vardir. Tiiketici (son
iiriin) bazindaki bazi temel modern uygulamalar1 ise s0yle siralanabilir [24]:

® Yapistiricilar

¢ Temizleme sivilar

e Kozmetikler

e Dezenfektanlar
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® Yiyecekler ve icecekler

e Ev temizligi ve camasir yikama iiriinleri
e Boyalar

¢ Farmasotikler

¢ Fotograf kimyasallar

e Sabunlar, sampuanlar ve kremler

e Vakslar ve cilalar

2.4.1 Sodyum dodesil siilfat

Cok kullanilan anyonik bir yiizey aktif maddedir. Gram-pozitif bakterilere karsi
bakteriyostatik etkisi vardir. [53]

o
CHs(C) (;CH,O-5-ONa
(o]

Sekil 2.18: SDS’nin kimyasal formiilii

2.4.2 Dodesil trimetil amonyum bromiir

Cok kullanilan katyonik bir yiizey aktif maddedir. Gram-pozitif bakterilerin biiyiik bir

kismina ve baz1 gram-negatif bakterilere kars1 bakterisit etki gosterir. [53]

CHy Br
CH3(CHz)10CH;—N"~CHg
CHs

Sekil 2.19: DTAB’1n kimyasal formiilii
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2.5 KONU iLE iLGIiLi DAHA ONCE YAPILMIS OLAN CALISMALAR

Literatiirden edinilen bilgilere gore, belirli bir ilacin adsorpsiyonu da kapsayan cesitli
yontemlerle uzaklastirnlmasi ile ilgili baz1 calismalar [54] bulunsa da, ilag
adsorpsiyonuna yiizey aktif maddelerin etkisini konu alan ¢calismalar yok denecek kadar
azdir. Bu tez calismasinda kullanilan ilag etken maddeleri ile yapilmis olan adsorpsiyon
caligmalar1 ve literatirde bulunan c¢ok simirli sayidaki ilag etken maddesi

adsorpsiyonuna yiizey aktif madde etkisini konu alan caligmalar agagida 6zetlenmistir.

Seki ve Yurdakog [55, 56] prometazin hidrokloriiriin sulu ortamda adsorpsiyonunu
farkli sicakliklarda KSF montmorillonit ve smektit ile ¢alismislar, adsorpsiyon verisini
Langmuir, Freundlich ve D-R (Dubinin-Radushkevich) izotermleri ile modellemislerdir.
Ayrica adsorpsiyon kinetigini 1. derece, Yalanci 2. derece ve Tanecik i¢i difiizyon
esitliklerini kullanarak incelemislerdir. Gereli ve dig. [57] prometazin hidrokloriiriin
sulu ortamda adsorpsiyonunu K10 montmorillonit ile ¢calismislar ve adsorpsiyon verisini
ayn1 modeller ile incelemislerdir. Fejér ve dig. [S8] de prometazin hidrokloriiriin
adsorpsiyonunu montmorillonit ile ¢alismis ve Langmuir izotermi ile modellemislerdir.
Ayrica prometazin hidrokloriiriin, buformin hidrokloriir varliginda yarismal

adsorpsiyonunu incelemislerdir.

Kim ve dig. [59] trimetoprimin toz ve graniiler aktif karbon ile adsorpsiyonunu sulu
ortamda c¢alismis ve Langmuir, Freundlich, Toth esitlikleri ile modellemislerdir. Ayrica
farkli akis hizlar1 ile sabit yatak boyutlarinda kolon calismalar1 yaparak sonuglar
karsilastirmiglardir. Bekgi ve dig. [60] trimetoprimin sulu ortamdaki adsorpsiyonunu
farkli sicakliklarda montmorillonit KSF ile calismislardir. Adsorpsiyonu Langmuir,
Freundlich, D-R izotermleri ile modellemisler ve adsorpsiyon kinetiginin Yalanc1 2.
derece esitligine uydugunu gostermislerdir. Bek¢i ve Yurdakoc¢ [61] trimetoprimin
adsorpsiyonu icin yeni adsorbanlar (aliminyum siitunlu K10 ve KSF) hazirlamis ve
adsorpsiyonu aym esitlikler ile modellemislerdir. Qtaitat [62] trimetoprimin
adsorpsiyonunu farkli pH degerlerinde montmorillonit ile ¢alismis ve trimetoprimle
montmorillonit arasindaki etkilesimi infrared spektroskopisi ile incelemistir. Al-Bayati
ve Ahmed [63] trimetoprim adsorpsiyonunu dogal bir polimer olan seliiloz asetat ve

atapulgit kili ile caligmiglardir.
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Zhang ve dig. [64] modifiye edilmis smektitler ile karbamazepin adsorpsiyonunu
calismiglar ve modifikasyonla smektit yapisina eklenen organik katyonlarin adsorpsiyon
kapasitesini bilyiik 0Olgiide arttirdigim  gostermiglerdir.  Williams ve dig. [65]
karbamazepinin karakterize ettikleri toprak iizerinde adsorpsiyonunu ve desorpsiyonunu
calismiglardir. Schulz ve dig. [66], Schweiger ve dig. [67], Dai ve dig. [68] cesitli

ortamlarda karbamazepin adsorpsiyonu i¢in sentetik polimerler kullanmislardir.

Mestre ve dig. [69] ibuprofen adsorpsiyonunu sulu ortamda aktif karbonlar ile
calismislar ve adsorpsiyon siirecinin Langmuir izotermi ile Yalanci 2. derece esitligine
uydugunu gostermislerdir. Sicakligin degisimi bu adsorpsiyon iizerinde 6nemli bir etki
yapmamistir. Yine Mestre ve dig. [70] atiklardan iirettikleri aktif karbonlar ile ibuprofen
adsorpsiyonu c¢alismis ve ticari aktif karbonlar ile elde ettiklerinden daha iyi sonuglar
verdigini gostermislerdir. Melillo ve dig. [71] ibuprofenin aktif karbonlar iizerindeki
adsorpsiyonunu sulu ortama ilave olarak protein varliginda da incelemisler ve protein
varliginin adsorpsiyona 6nemli derecede etki ettigini gostermiglerdir. Mikhalovsky ve
dig. [72] farkli yapidaki bir ¢ok karbonun (karbon elekler, aktif karbonlar, karbon
siyahlar1) yapt ve adsorpsiyon oOzelliklerini ibuprofenin adsorpsiyonu ile
karsilastirmislardir. Gun’ko ve dig. [73] de ibuprofenin farkli aktif karbonlar ve silika

yiizeyleri ile etkilesimini sulu ortamda ve protein varliginda calismislardir.

Ayrica trimetoprim, karbamazepin ve ibuprofeni de igeren bazi ilaclarin
adsorpsiyonunun ayni adsorban ile ¢alisilarak karsilastirildigi baz1 ¢aligsmalar da vardir
[74-77]. Bu caligmalarda adsorban olarak sentetik recine [74] ve silika [75-77]

kullanilmastir.

[lag etken maddesi adsorpsiyonuna yiizey aktif madde etkisini konu alan simirl sayidaki
calismada adsorban olarak dogal bir malzeme olan aliivyon [11] ve aktif karbon [78-80]
kullanilmigtir. Hari ve dig. [11] karbamazepin adsorpsiyonuna katyonik bir yiizey aktif
madde olan setilpridinyum kloriiriin ve noniyonik bir yiizey aktif madde olan Tergitol
NP9’un etkisini incelemigler; sulu ortamda aliivyon iizerinde yok denecek kadar az olan
karbamazepin adsorpsiyonunun yiizey aktif maddeler varligindan arttigim
gostermisglerdir. Erding ve dig. [78] fenotiyazin grubu bir ila¢ etken maddesi olan

tiyoridazin hidrokloriiriin adsorpsiyonunu sulu ortamin yaninda anyonik (sodyum
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dodesil siilfat, lityum dodesil siilfat), katyonik (setiltrimetilamonyum bromiir) ve non-
iyonik (TX-100) yiizey aktif maddeler varlifinda ¢alismislar; adsorpsiyonun anyonik ve
katyonik yiizey aktif maddeler varliginda azaldigini, TX-100 varliginda ise arttigini
tespit etmislerdir. Ayrica adsorpsiyon miktarindaki bu degisimlerin ila¢ etken maddesi
ile yiizey aktif maddeler arasindaki etkilesimin derecesine bagli oldugunu
gostermiglerdir. Ahn ve dig. [79, 80] fenantren adsorpsiyonunun TX-100 varliginda
artigini - bulmus ve TX-100 ortaminda fenantrenin se¢imli adsorpsiyonunu
calismislardir. Bernard ve dig. [81] anyonik ilaglarin katyonik yiizey aktif maddeler ile
birlikte adsorpsiyonunu c¢alismiglar ve olusan ko-adsorpsiyon (yardimci adsorpsiyon)

mekanizmasini incelemislerdir.

Zadaka ve dig. [82] trimetoprimi de igceren bazi organik kirleticilerin adsorpsiyonunu
modifiye edilmis farkli adsorbanlar ile incelemisler ve aktif karbon ile
karsilastirmiglardir. Adsorban modifikasyonu igin yiizey aktif maddeleri de
kullanmiglardir. Ayrica Krajisnik ve dig. [83] katyonik bir yiizey aktif madde olan
setilpiridinyum kloriir ile modifiye edilmis dogal zeolit kullanarak diklofenak

sodyumun sorpsiyonunu ¢aligmiglardir.
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3. MALZEME VE YONTEM

3.1 KULLANILAN MADDELER

Kullanilan tiim kimyasallarin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri agagida belirtilmistir.

3.1.1 flac etken maddeleri

3.1.1.1 Prometazin hidrokloriir (PM)

Sigma-Aldrich firmasindan temin edildi.

Kimyasal ad1 : 10-[2-(Dimetilamino)propil]fenotiyazin hidrokloriir
Molekiil formiilii : C17H0N»S - HC1

Molekiil agirligr : 320,88 g/mol

pKa: 9,1 [45, 53]

Suda ¢ok ¢oziiniir [84, 85].

Amaks: 298 nm

3.1.1.2 Triflupromazin hidrokloriir (TFP)

Sigma-Aldrich firmasindan temin edildi.

Kimyasal adi: N,N-dimetil-3-[2-(trifluorometil)-10H-fenotiyazin-10-yl]propan-1-amin
hidrokloriir

Molekiil formiilii : CigH;9F5N,S - HC1

Molekiil agirligi : 388,88 g/mol

pKa: 9,2 [53]

Suda ¢oziiniir [85, 86].

Amaks: 306 nm

3.1.1.3 Trimetoprim (TM)
Deva Holding A.S. tarafindan saglanmustir.

Kimyasal adi : 2,4-Diamino-5-(3,4,5-trimetoksibenzil )pirimidin
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Molekiil formiilii : C14H;sN4+O3
Molekiil agirligi : 290,32 g/mol
pKa: 7,3 [87, 88]

Sudaki ¢oziiniirliigii: 400 mg/L [89]

Amaks: 278 nm

3.1.1.4 Karbamazepin (KM)

Novartis Saglik, Gida ve Tarim Uriinleri San. ve Tic. A.S. tarafindan saglanmistir.
Kimyasal adi : SH-Dibenz[b,f]azepin-5-karboksamit

Molekiil formiilii : CisH;2N,O

Molekiil agirhigi : 236,27 g/mol

pKa: 7,0 [90, 91]

Sudaki ¢oziintirliigii : 170 mg/L [91]

Amaks: 285 nm

3.1.1.5 fbuprofen (IBU)

Atabay Ilag Fabrikas1 A.S. tarafindan saglanmustir.

Kimyasal ad1 : a-Metil-4-(izobiitil)fenilasetik asit, ()-2-(4-Izobiitilfenil )propanoik asit
Molekiil formiilii : C13H;30,

Molekiil agirligi : 206,28 g/mol

pKa :4,5-5,2 [92]

Sudaki ¢oztintirliigii : 143 mg/L [92]

Amaks: 264 nm

3.1.2 Yiizey Aktif Maddeler (YAM)

3.1.2.1 Sodyum dodesil siilfat (SDS)

Sigma-Aldrich firmasindan temin edildi.

Diger kimyasal adlar1 : Dodesil sodyum siilfat, Dodesil siilfat sodyum tuzu, Lauril siilfat
sodyum tuzu, Sodyum lauril siilfat

Molekiil formiilii : CH3(CH»);;0SOsNa



33

Molekiil agirligr : 288,38 g/mol
KMD: 2,31 g/L (8.10° M) [93]

3.1.2.2 Dodesil trimetil amonyum bromiir (DTAB)
Sigma-Aldrich firmasindan temin edildi.

Diger kimyasal ad1 : Lauril trimetil amonyum bromiir
Molekiil formiilii : CH3(CH;);N(CHj3)3Br

Molekiil agirhigr : 308,34 g/mol

KMD: 4,32 g/L (14.10° M) [93]

3.1.3 Adsorbanlar

Adsorbanlarin karakterizasyonu igin yapilan analizler ispanya Instituto Nacional del
Carb6n (INCAR), Istanbul Universitesi Ileri Analizler Laboratuvari, Istanbul Teknik
Universitesi Kimya Miihendisligi Boliimii ve Marmara Universitesi Eczacilik Fakiiltesi

Farmasotik Kimya Anabilim Dali’nda gerceklestirildi.

3.1.3.1 Aktif Karbon (AK)

Norit firmasindan temin edilen AK, kurutma disinda herhangi bir 6n isleme tabi
tutulmadan kullanildi. Kurutma islemi gece boyunca 373 K’de yapildi. AK’nin
kimyasal bilesimi Tablo 3.1°de verildi. pHpzc degeri Noh ve Schwarz [94, 95]
tarafindan tarif edilen kiitle titrasyonu yontemi kullanilarak 7,3 olarak bulundu. AK’nin

FTIR analizi Sekil 3.1°de verildi.

Tablo 3.1: AK’nin kimyasal bilesimi
C (%) H (%) N (%) S (%) 0O (%)
95,5 0,8 0,6 0,3 2,7
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056,72
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Sekil 3.1: AK’nin FTIR analizi

AK’nin yiizey alam ve gozenek analizleri 77 K’de otomatik bir cihazda (Tristar 3000,
Micromeritics) azot (N;) adsorpsiyon izotermlerinin Ol¢iilmesine dayanan standart
yontemle yapildi. Deneylerden 6nce numunelere (vakum altinda, 393 K’de, gece

boyunca) gaz giderme uygulandi. Elde edilen verilen Tablo 3.2°de verildi.

Tablo 3.2: AK’nin yiizey alan1 ve gozenek hacimleri

SBET Vtoplam Vmikm Vmezo
(m’/g) (cm’/g) (cm'/g) (em'/g)
1062 0,536 0,329 0,107

3.1.3.2 Bentonit (BNT)

Sigma firmasindan temin edilen BNT kullanildi. BNT kullanilmadan 6nce suda ¢6ziinen
bilesenleri aritmak i¢in yikamaya tabi tutuldu. Yikama iglemi her 10 g BNT i¢in 1 L saf
su ile ve manyetik karistirict kullamilarak yapildi. Yikama islemi sonunda BNT
¢Oktiiriildii ve tstte kalan su dekante edildi. Yapilan denemeler sonucunda 3 kez
yikamanin yeterli oldugu saptandi ve yikama isleminin 3 kez tekrarlanmasindan sonra

elde edilen numune 373 K’de gece boyunca kurutuldu.

BNT’nin kimyasal bilesimi Tablo 3.3’te verildi. Katyon degisim kapasitesi
85 meq/100g olarak bulundu. AK’nin pHpyc degeri Noh ve Schwarz [94, 95] tarafindan
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tarif edilen kiitle titrasyonu yontemi kullanilarak 8,1 olarak bulundu. BNT nin FTIR
analizi Sekil 3.2’de verildi.

Tablo 3.3: BNT’ nin kimyasal bilesimi
SiO; (%) ALO; (%) Fe,03(%) CaO+MgO (%) K,O+NaO (%)
65,8 16,6 <23 <43 <25

L S e B By By B By B T L T
4000 3500 3000 2500 2000 1760 1500 1280 1000 7a0
1fem

Sekil 3.2: BNT’nin FTIR analizi

BNT’nin yiizey alam1 ve gdzenek analizleri 77 K’de otomatik bir cihazda (Tristar 3000,
Micromeritics) azot (N;) adsorpsiyon izotermlerinin Ol¢iilmesine dayanan standart
yontem ile yapildi. Yiizey alani1 analizinden 6nce numuneye (vakum altinda, 393 K’de,

gece boyunca) gaz giderme uygulandi. Elde edilen verilen Tablo 3.4’te verildi.

Tablo 3.4: BNT nin yiizey alan1 ve gézenek hacimleri

SBET Vtoplam Vmikm Vmezo
(m’/g) (cm’/g) (cm’/g) (cm*/g)
23 0,062 ~ (0,000 0,029
3.1.4 Diger maddeler

Kullanilan ¢oziiciiler; metanol (CH3;OH), etanol (CH3CH,OH) ve izopropanol
((CH3),CHOH) Merck firmasindan temin edildi.
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3.2 DENEYLERIN YAPILISI

3.2.1 Adsorpsiyon Deneyleri

Adsorpsiyon deneylerine baslamadan ©nce en uygun adsorban/adsorbat oranini
bulabilmek icin farkli adsorban/adsorbat oranlarinda 6n denemeler yapildi. En uygun
oran 25 mg adsorban/50 mL adsorbat ¢ozeltisi olarak belirlendi ve adsorpsiyon
calismalar sirasinda bu oran korundu. Adsorpsiyon deneyleri 100 mL’lik kahverengi
erlenlerde ve termostath calkalayicili su banyosu (GFL 1083) kullanilarak yapildi.
Adsorpsiyon sirasinda ya da sonrasinda aliman numunelerin absorbanslart UV
spektrofotometresi (Shimadzu 2100S) ile ol¢iildii ve onceden hazirlanmis kalibrasyon
egrileri yardimiyla derisimleri hesaplandi. Olciim igin gerekli oldugunda uygun
oranlarda seyreltmeler yapildi. Yapilan her deney ii¢ kez tekrarlandi. Hazirlanan tiim

¢ozeltiler herhangi bir pH ayarlamasi yapilmadan ve bekletilmeden kullanildi.

3.2.1.1. Denge siireleri ve adsorpsiyon kinetigi

Denge siirelerini saptamak i¢in 100 mg/L baslangi¢c derisimindeki adsorbat c¢ozeltileri
kullanildi. Adsorbat cozeltisine adsorban eklendikten sonra 298 K’de calkalama
baslatildi ve belli zaman araliklarinda numune alindi. Boylece adsorbat derisiminin
zamanla degisimi ve artik adsorbat derisiminin degismedigi denge siiresi tespit edildi.
YAM’lerin adsorpsiyonlarin denge siiresi ve hizina etkisinin belirlenmesi icin ayni
deneyler 298 K’de her bir adsorbat ve her bir adsorban icin KMD iistii ve altindaki
derisimlerdeki YAM varliginda da tekrarlandi. SDS i¢in, KMD alt1 derisim olarak
1,2 g/ ve KMD diistii derisim olarak 3 g/L kullanildi. DTAB i¢in ise, KMD alt1 derisim
olarak 1,5 g/ ve KMD iistii derisim olarak 7,7 g/L olarak kullanildi. Bu deneyler
sonucunda elde edilen derisimin zamanla degisimi verileri kullanmilarak kinetik hesaplar

yapildi.

3.2.1.2. Adsorpsiyon izotermleri

Adsorbanlarin adsorpsiyon kapasitesi ve adsorpsiyonlarin tipinin belirlenmesi amaciyla,
10-100 mg/L adsorbat baslangi¢c derisimi araliginda 291, 298 ve 310 K sicakliklarda
adsorpsiyon deneyleri yapildi. Bu deneylerde her bir érnek daha 6nceden tespit edilen
denge siiresi kadar calkalandi. Adsorpsiyon sonrasindaki denge derisimi degerleri

Olciilen UV absorpsiyon spektrumlari ve Onceden hazirlannig kalibrasyon egrileri
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yardimi ile hesaplandi. YAM’lerin adsorpsiyona olan etkisinin belirlenmesi i¢in ayni
deneyler her bir adsorbat ve her bir adsorban icin 298 K’de KMD iistii ve altindaki
derisimlerdeki YAM varliginda da tekrarlandi. SDS i¢in, KMD alt1 derisim olarak
1,2 g/ ve KMD iistii derigim olarak 3 g/L kullanildi. DTAB i¢in ise, KMD alt1 derisim
olarak 1,5 g/L. ve KMD iistii derisim olarak 7,7 g/L kullanildu.

3.2.1.3 YAM lerin tek basina adsorpsiyon deneyleri

YAM’lerin adsorbanlar iizerindeki kapasitesinin ve adsorbanlara olan ilgisinin
belirlenmesi i¢in aynm oranlar kullanilarak YAM’lerin tek basina adsorpsiyon deneyleri
yapildi. YAM’lerin tek basma adsorpsiyonu kondiiktometre ile (WTW Cond 730)
iletkenlik ol¢iilerek izlendi. YAM’lerin AK ve BNT iizerindeki adsorpsiyonlarinin ¢ok
hizli gerceklesmesi ve cok kisa siirede (yaklasik 5 dakika) dengeye gelmesi sebebiyle
kinetik incelemeler yapilamadi. Adsorpsiyon siiresi olarak ila¢ etken maddelerinin AK
ve BNT iizerindeki adsorpsiyonlart i¢cin bulunan en uzun denge siireleri kullanildi. Bu
siire boyunca YAM’lerin AK ve BNT iizerindeki tek basina adsorpsiyonlart KMD alti-
KMD iistii derisim araliginda calisildi. SDS i¢in 1,2-3 g/ ve DTAB i¢in 1,5-7,7 g/L
derisim araligi kullanildi. Adsorpsiyon sonrasinda aliman numunelerin iletkenligi

Olciilerek onceden hazirlanmis kalibrasyon egrileri yardimu ile derisimler hesaplandi.

3.2.2 Rejenerasyon Deneyleri

Rejenerasyon deneyleri PM ve AK ile yiiriitiildii. Rejenerasyon calismalarindan 6nce
AK’nin PM ile yiiklenmesi i¢in kesikli yontem kullanildi. Yiiksek derisimdeki (10 g/L)
PM c¢ozeltisi ve AK kahverengi sisede 48 saat boyunca calkalandi. Bu islemde her 10 g
AK icin 1 L PM c¢ozeltisi kullanildi. PM ile yiiklenen AK (AK-PM) siiziilerek
cozeltiden ayrildi ve 373 K’de 2 saat siireyle kurutuldu. AK ve AK-PM
termogravimetrik  analiz cihazi  (Labsys, Setaram) ile karakterize edildi.
Termogravimetrik analiz i¢in her ol¢ciimde yaklasik 25 mg 6rnek kullamildi ve analiz

15 K/dak 1s1itma hiz1 ile 100 mL/dak hizdaki azot (N;) akimi altinda yapildi.

3.2.2.1 Coziicii rejenerasyonu
Coziicii rejenerasyonu deneylerinde ¢oziicli olarak alkoller (metanol, etanol ve

izopropanol) kullanildi. Bu deneylerde 50 mg AK-PM her bir coziiciiniin (ya da
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¢coziicii/su karisiminin) 10 mL’si ile calkalandi. Calkalama islemi termostath
calkalayicili su banyosu ile yapildi. Deneylerden ©Once rejenerasyon icin gereken
optimum siirenin belirlenmesi i¢in kullanilan coziiciiler ile zamana bagli denemeler
yapildi. Bu denemeler boyunca belli siirelerde ornekler alinarak, absorbanslart UV
spektrofotometresi ile dlgiildii ve dnceden PM’nin coziiciiler icinde hazirlanmis olan
kalibrasyon egrileri yardimiyla derisimler hesaplandi. Bu denemelerin sonunda
belirlenen siire rejenerasyon calismalarinda kullanildi. Coziicii/su oraninin PM’nin
desorpsiyonuna olan etkisinin incelenmesi i¢in, farkli oranlarda ¢oziicii/su karisimlari
kullanilarak rejenerasyon calismalar1 yapildi. Rejenerasyon siiresinin bitiminde drnekler
almarak, absorbanslar1 UV spektrofotometresi ile dlciildii ve dnceden PM’nin ¢oziiciiler
icinde hazirlanmis olan kalibrasyon egrileri yardimiyla derisimler hesaplandi.

Desorpsiyon veriminin hesaplanmasinda Esitlik 3.1 kullanildi.

4 £l

Farkli ¢oziiciiler ile yapilan rejenerasyon deneylerinden sonra bulunan optimum sart
kullanilarak art arda adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri yapildi. Kesikli olarak
yiiriitiilen bu calismalarda 10 g AK-PM 2 L c¢oziicii (ya da ¢oziicii karigimi) ile
calkalandi. Her bir rejenerasyon dongiisiinden sonra elde edilen karbondan numune
almarak adsorpsiyon kapasitesi testleri yapildi. Elde edilen adsorpsiyon kapasitesi
degerleri kullanilarak rejenerasyon verimi ve adim rejenerasyon verimi hesaplandi.
Rejenerasyon veriminin hesaplanmasinda Esitlik 3.2 ve adim rejenerasyon veriminin

hesaplanmasinda Esitlik 3.3 kullanildi.

¢
R = —D:'cll:“:l (3.2)

Q;

i-1

AR —

x100 (3.3)

Burada Qo ham AK’nin adsorpsiyon kapasitesini, Q; ise belli bir dongiide (i. dongii)

rejenere edilmis olan karbonun adsorpsiyon kapasitesini gosterir.
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Coziicii ile muamele sonrasinda elde edilen numuneler; kullanilan ¢oziiciiyi gosteren
kisaltma (MeOH: metanol, EtOH: etanol, IzopOH: izopropanol olmak iizere) eklenerek
adlandirildi. C)megin; AK-MeOH kisaltmasi, MeOH ile 24 saat boyunca muamele
edilen AK numunesini ifade eder. Rejenerasyonda saf alkol kullanilmamasi durumunda
ise alkoliin su i¢indeki yiizde olarak orani alkol adi kisaltmasinin basina eklendi.
Ornegin; AK-PM40izopOH kisaltmasi, %40 izopropanol kullanilarak rejenere edilmis
olan karbon numunesini ifade eder. Numunenin hangi dongiide elde edilmis oldugunu

gostermek i¢in kisaltmalarin sonuna dongiiniin numarasi eklendi.

3.2.2.2 Termal rejenerasyon

Termal rejenerasyon bir mikrodalga cihazi (firmi) ve klasik elektrikli firm kullanilarak
aym sartlar altinda calisildi. Kullanilan mikrodalga cihazi temel olarak, 2450 Hz’de en
yiiksek giicii 2000W olan bir mikrodalga magnetronu igeren tek modlu bir sistemdir. Bu
sistemde numunenin sicaklifi uzaktan optik pirometre ile kontrol edildi. Kullanilan
dikey silindirik elektrikli firinda ise numunenin sicaklik kontrolii termokupl ile yapildi.
Her bir rejenerasyon i¢in yaklagik 10 g AK-PM dikey quartz bir reaktore yerlestirildi ve
gaz giderme amaciyla 30 dakika boyunca numunenin i¢inden azot (N) akimi gecirildi
(60 mL/dak hiz ile). Isitma ve soguma boyunca inert atmosfer korundu. Rejenerasyon
573-773 K arasindaki farkli sicakliklarda ve farkli siireler (5, 15, 30, 60 dakika)
kullanilarak yiiriitiildii. Mikrodalga diizeneginde istenen sicakliga ulagsmak i¢in gereken
zamanin cok kisa (5-7 dakika), fakat elektrikli firrnda daha uzun olmasi sebebiyle
elektrikli firin rejenerasyona baslamadan 6nce 373 K’e 1sitild1 ve 1sitma hizi en yiiksek
diizeyde kullanildi. Boylece elektrikli firinda istenen sicakliga ulagma siiresi

11 dakikaya indirilmis ve iki sistem arasindaki fark en az diizeyde tutulmus oldu.

Farkli sicakliklar ve siirelerde yapilan rejenerasyon deneylerinden sonra elde edilen
optimum kosul olan 773 K’de 20 dakika siireyle art arda adsorpsiyon-rejenerasyon
dongiileri yapildi. Her bir rejenerasyon dongiisiinden sonra elde edilen karbondan
numune alinarak adsorpsiyon kapasitesi testleri yapildi. Elde edilen adsorpsiyon
kapasitesi degerleri kullanilarak rejenerasyon verimi ve adim rejenerasyon verimi
hesaplandi. Rejenerasyon verimi Esitlik 3.2, adim rejenerasyon verimi ise Esitlik 3.3

kullanilarak hesaplandi.
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Rejenerasyon sonrasinda elde edilen numuneler; AK-PM kisaltmasinin ardindan
rejenerasyonun yapildigi cihazi gosteren harf (E: elektrikli firin, W: mikrodalga
diizenegi olmak iizere), uygulanan sicaklik ve siire ile adlandirildi. Ornegin;
AK-PMW773-20 kisaltmasi, mikrodalga diizeneginde 773 K’de 20 dakika siireyle
rejenere edilen numuneyi ifade eder. Termal uygulamanin AK’nin fiziksel ve kimyasal
ozelliklerinde yapabilecegi degisiklikleri gormek icin, ham haldeki AK da aym sartlar
altinda termal isleme tabi tutuldu. Bu numuneler de benzer sekilde termal uygulamanin
yapildig1 cihazi gosteren harf (E: elektrikli firin, W: mikrodalga diizenegi olmak iizere),
uygulanan sicaklik ve siire ile (Ornegin: AK-W773-20) adlandirildi. Numunenin hangi
dongiide elde edilmis oldugunu gostermek icin kisaltmalarin sonuna dongiiniin

numarasi eklendi.
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4. BULGULAR

4.1 iILAC ETKEN MADDELERININ AK UZERINDEKi ADSORPSiYONLARI

4.1.1 Derisimin zamanla degisimi

flac etken maddeleri i¢cin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de derisimin

zamanla degisimi izlendi ve denge siireleri bulundu.

4.1.1.1 PM
PM i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derisimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.1 ve Sekil 4.2°de

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 168 sa (7 giin) olarak tespit edildi.

1.00 4

0,60

CiCo

0,40 +

DDD T T T T 1
0 48 06 144 192 240

t(sa)

Sekil 4.1: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.2: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin zamanla
degisimi

4.1.1.2 TFP

TFP i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derigimin ve

adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.3 ve Sekil 4.4°te

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 168 sa (7 giin) olarak tespit edildi.
1.00

0,80

0,60 1

CiC,

040 4

DDD T T T T 1
0 43 96 144 192 240

t(sa)

Sekil 4.3: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.4: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin zamanla
degisimi

4.1.1.3TM
TM icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derisimin ve

adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.5 ve Sekil 4.6’da

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 144 sa (6 giin) olarak tespit edildi.
1.00
0.20

0,60 1

CiC,

DDD T T T 1
0 48 96 144 192

t (sa)

Sekil 4.5: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.6: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin zamanla
degisimi

4.1.1.4 KM
KM icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derisimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.7 ve Sekil 4.8’de

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 72 sa (3 giin) olarak tespit edildi.

1.00 +
0,20 -

0.60

Cic,

t(sa)

Sekil 4.7: KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.8: KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin zamanla
degisimi

4.1.1.5 IBU
IBU i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derigimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.9 ve Sekil 4.10’da

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 48 sa (2 giin) olarak tespit edildi.

1.00 «
0,20 -

0.60

Cic,

t(sa)

Sekil 4.9: IBU’nun AK {izerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degigimi
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Sekil 4.10: IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin zamanla
degisimi

4.1.2 Adsorpsiyon kinetigi

Derisimin zamanla degisimi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmasi amaciyla

tanecik ici diftizyon grafikleri ¢izildi.

4.1.2.1 PM
PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece
hiz grafigi Sekil 4.11°de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan hiz sabiti

(k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.1’de verildi.
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Iniqe-q)

t (sa)
Sekil 4.11: PM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi
PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore ¢izilen Yalanci 2. derece

hiz grafigi Sekil 4.12°de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.1°de verildi.

tiq (= mg xa)

t(sa)

Sekil 4.12: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.1: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (Usa) qi(mglg) R° ke (g/mgsa)x10° @ (mgg R
0,0278 155,98 0,942 0,0244 162,87 0,991

PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi Sekil 4.13’te
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

10,07 mg/g sa'? olarak hesaplandi.

160 -
-
.'H
120 +
e
280
=
L ]
40 4 .
D T T T 1
0 4 g 12 16
£12(sal'2)

Sekil 4.13: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi (R?=0,998)
psty ¢ yon gralig

4.1.2.2 TFP
TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.14’te gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan hiz

sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.2’de verildi.
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Sekil 4.14: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore ¢izilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.15’te gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.2°de verildi.

0.9 -

0.6 4

tiq (z/mg sa)

0.3 4

0.0 T T T 1

t(sa)

Sekil 4.15: TFP’nin AK {izerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.2: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (I/sa)  qi(mg/g) R ks (g/mgsa)x10° g, (mgly) R
0,0256 142,38 0,911 0,0287 166,94 0,994

TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi Sekil 4.16’da
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

8,85 mg/g sa'” olarak hesaplandi.

160 -
‘ﬂﬂ
-
120 -
&
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=20
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40 A [
D T T T 1
] 4 2 12 16
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€K1 . : nin uzerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik 1¢1 diftizyon grafigi =V,
Sekil 4.16: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiy i ik ici difiizyon grafigi (R?=0,992)

4.1.2.3TM
TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece
hiz grafigi Sekil 4.17’de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan hiz sabiti

(k) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.3’te verildi.
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Sekil 4.17: TM’nin AK {izerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece

hiz grafigi Sekil 4.18’de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k;) degerleri Tablo 4.3’te verildi.

1.0

0.8

0.6

0.4
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Sekil 4.18: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.3: TM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (I/sa)  qi(mg/g) R ks (g/mgsa)x10° g, (mgly) R
0,0293 114,46 0,947 0,0515 180,83 0,999

TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi Sekil 4.19°da
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

5,32 mg/g sa'” olarak hesaplandi.
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€K1 . : nin uzerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik 1¢1 diftizyon grafigi =V,
Sekil 4.19: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiy i ik ici difiizyon grafigi (R*=0,995)

4.1.2.4 KM
KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.20°de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

hiz sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.4’te verildi.
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Sekil 4.20: KM’nin AK {izerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.21°de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.4’te verildi.

04 4

0.3 4

tiq (z/mg sa)

D:D T T 1
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Sekil4.21: KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.4: KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (I'sa)  q(mgg) Rk (gmgsa)x10° q,(mgg) R
0,0714 152,24 0,987 0,0569 208,77 0,998

KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi Sekil 4.22°de
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

10,07 mg/g sa'? olarak hesaplandi.
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€K1 . : nin uzerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik 1¢1 diftizyon grafigi =U,
Sekil 4.22: KM’nin AK iizerindeki adsorpsiy i ik ici difizyon grafigi (R>=0,990)

4.1.2.5IBU
IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.23’te gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan hiz

sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.5 te verildi.
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Sekil 4.23: IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.24’te gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q;) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.5’te verildi.
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Sekil 4.24: IBU’ nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.5: IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (I'sa)  q(mgg R k(gmgsa)xl0® q,(mgg R
0,0905 161,77 0,985 0,0627 211,42 0,999

IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi Sekil 4.25°te
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

26,45 mg/g sa'? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.25: IBU’nun AK {izerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi (R*=0,994)
psty ¢ yon gralig

4.1.3 Adsorpsiyon izotermleri

[lac etken maddelerinin AK iizerindeki adsorpsiyonlar1 10-100 mg/L derisim araliginda
291, 298 ve 310 K’de calisildi ve elde edilen veriler Giles, Langmuir ve Freundlich

izotermleri ile modellendi.

4.1.3.1 PM
PM’nin AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil

4.26). q. ile C. arasinda c¢izilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine

uymaktadir.
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0
Sekil 4.26: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri
Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.27) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.6’da verildi.

0,03 4 201K
202K
0.00 IJLBIDK

0 100 20 30 40 50
C; (mg/L)

Sekil 4.27: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.28) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.6’da verildi.

mI01 K
L] [ ] & 08K
310K

Sekil 4.28: PM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.6: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R n k R
291 149,48 0,83 1,000 0,27 62,92 0,835
298 169,78 1,28 1,000 0,25 80,54 0,892
310 192,31 0,49 1,000 0,30 70,31 0,904

4.1.3.2 TFP

TFP’nin AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil

4.29). q. ile C. arasinda ¢izilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.29: TFP’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.30) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.7’ de verildi.

0,25
020
-~ 0,15 1
2
< 0,10
0.05 1 m201KE
203K
0.00 310K
0 10 20 30 40

Ce (mg/L)

Sekil 4.30: TFP’nin AK {izerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.31) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.7’de verildi.

4 201K
on 208K
A310K

2 0 2 4
InC,

Sekil 4.31: TFP’nin AK {izerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.7: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R’
291 156,74 1,47 1,000 0,23 78,57 0,822
298 176,37 1,12 0,999 0,26 81,44 0,889
310 186,57 0,92 0,999 0,29 80,96 0,838

4.1.3.3TM

TM’nin AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil

4.32). q. ile C. arasinda c¢izilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine

uymaktadir.



61

200 -
160 -
ap 120
E

= 20 -

40 -8 291K

——20% K

——310K

0 = T T ]

0 10 20 30

C; (mg/L)

Sekil 4.32: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.33) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.8 de verildi.
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Sekil 4.33: TM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.34) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.8’de verildi.

33 4

Inq,

= 201K

* 203K

N A310K

4 2 0 2 4
InC,

Sekil 4.34: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.8: TM’nin AK {izerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm
sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi

T (K) Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
291 200,80 0,86 0,999 0,33 80,93 0,937
298 189,75 1,08 0,997 0,27 86,70 0,981
310 169,49 1,26 0,999 0,27 79,55 0,966

4.1.3.4 KM

KM’nin AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil

4.35). q. ile C. arasinda ¢izilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.35: KM nin AK {iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.36) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.9’da verildi.
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Sekil 4.36: KM’nin AK tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.37) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.9‘da verildi.

A : 01K
& 08K
a310KE

2 0 2 4
InC,

Sekil 4.37: KM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.9: KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R’
291 226,24 0,62 0,999 0,25 95,38 0,884
298 245,10 1,44 1,000 0,30 117,85 0,923
310 266,67 0,82 0,998 0,35 102,44 0,836

4.1.3.5 IBU
IBU’nun AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil
4.38). q. ile C. arasinda ¢izilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.38: IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C/q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.39) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.10°da verildi.
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Sekil 4.39: IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.40) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.10’da verildi.

Inq,

A *J0%K
Aa310K

InC,

Sekil 4.40: IBU’ nun AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.10: IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir Freundlich
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R’
291 340,14 0,88 0,995 0,37 129,71 0,976
298 324,68 0,64 0,997 0,36 119,02 0,967
310 292,40 0,31 0,993 0,44 72,06 0,961

4.1.4 Adsorpsiyon termodinamigi

flac etken maddelerinin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina sicakligin etkisi 100 mg/L
baslangic derisimi kullanilarak 291, 298 ve 310 K sicakliklarda yapilan deneylerden

elde edilen veriler kullanilarak incelendi.

4.14.1 PM
PM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.41°de gosterildi.
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Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS® degerleri hesapland: ve
bulunan degerler Tablo 4.11’de gosterildi.

1.60

140 -

x

£1.20 -

100 *

0.80 ; ; .

3.20 3.30 3.40 3,50
1T x 10° (K)

Sekil 4.41: PM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi

4.1.4.2 TFP
TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda cizilen grafik Sekil 4.42’de gosterildi.

Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS° degerleri hesapland1 ve

bulunan degerler Tablo 4.11’de gosterildi.

Ink

140 -

1.20 . .
3.20 3.30 340 3.50
1T x 10° (K)

Sekil 4.42: TFP’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi
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4.143TM
TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.43’te gosterildi.

Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS® degerleri hesapland: ve
bulunan degerler Tablo 4.11’de gosterildi.

3,00 1

250

A

2

2,00

1,50 . ; .

3.20 330 3,40 3,50
1T x 10° (K)

Sekil 4.43: TM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi

4.1.4.4 KM
KM’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.44°te gosterildi.

Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS° degerleri hesapland1 ve

bulunan degerler Tablo 4.11’de gosterildi.
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2,50
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1,50 . . .
3.20 3,30 3,40 3.50
1T x 10 (K)

Sekil 4.44: KM’nin AK {iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi

4.1.4.5 IBU

IBU’nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.45°te gosterildi.

Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS° degerleri hesapland1 ve
bulunan degerler Tablo 4.11’de gosterildi.

4,00 -
*

350 -
=
B x

3,00 -

2,50 . . .

3.20 3,30 340 3.50
1T x 10° (K)

Sekil 4.45: IBU nun AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi



70

Tablo 4.11: Tlag etken maddelerinin AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait termodinamik degerler

AH® (kJ/mol) AS® (kJ/mol K)

PM 17,55 0,069
TFP 25,11 0,097
™ -43,09 -0,126
KM 80,33 0,294
IBU -38,03 -0,101

4.2 iILAC ETKEN MADDELERININ SDS VARLIGINDA AK UZERINDEKI
ADSORPSiIYONLARI

4.2.1 SDS Varhginda Derisimin Zamanla Degisimi

[lac etken maddeleri i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullamlarak 298 K’de, KMD alt1
(1,2 g/L) ve KMD iistiindeki (3 g/L) derisimlerde SDS varliginda derisimin zamanla

degisimi izlendi ve denge siireleri bulundu.

4.2.1.1 PM

PM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.46 ve Sekil 4.47°de gosterildi. Sekillerden

de goriildiigii gibi denge siireleri 168 sa (7 giin) olarak tespit edildi.
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Sekil 4.46: PM’nin KMD alt1 ve KMD fiistii derisimlerde SDS varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degigimi

qi(mg/g)

—— EMD alts

0 —o— KNI {istii

0 48 96 144 192 240
t (sa)

Sekil 4.47: PM’nin KMD alti ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi
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4.2.1.2 TFP

TFP icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD
istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.48 ve Sekil 4.49’da gosterildi. Sekillerden
de goriildiigii gibi denge siireleri 168 sa (7 giin) olarak tespit edildi.

1.00
0,80 +
0,60 -
—&— EMD alts
0.40 | | |+ K[':.-[D us.r.uI
] 48 o6 144 192 240

t(sa)

Sekil 4.48: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.49: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.2.1.3TM

TM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.50 ve Sekil 4.51°de gosterildi. Sekillerden
de goriildiigii gibi denge siireleri 144 sa (6 giin) olarak tespit edildi.

1.00
0,280 4
l-: 0.60
040 4
—a— EMD alts
0.20 : : KMD usti
0 48 08 144 192
t(sa)

Sekil 4.50: TM’nin KMD alti ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.51: TM’nin KMD alt1 ve KMD tiistii derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.2.1.4 KM

KM i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.52 ve Sekil 4.53’te gosterildi. Sekillerden

de goriildiigii gibi denge siireleri 72 sa (3 giin) olarak tespit edildi.

1.00
0.80 -
0.60 -
—— END alty
0.40 : : —o— EMD usta
0 24 48 72 96 120

t (sa)

Sekil 4.52: KM’ nin KMD alti ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.53: KM’nin KMD alti ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.2.1.5 IBU
IBU icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD

istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.54 ve Sekil 4.55’te gosterildi. Sekillerden

de goriildiigii gibi denge siireleri 48 sa (2 giin) olarak tespit edildi.

1,00 g
0,80 1
0,60
—=— KD alts
0.40 : : KMD usti
0 24 48 72 o6

t(sa)

Sekil 4.54: IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degigimi
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Sekil 4.55: IBU nun SDS varliginda KMD alti ve KMD iistii derisimlerde AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.2.2 Adsorpsiyon Kinetigi

Derisimin zamanla degisimi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmas1 amaciyla

tanecik ici diftizyon grafikleri ¢izildi.

4.2.2.1 PM

PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.56’da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.12°de verildi.
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& EMD alts
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Sekil 4.56: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.57de gosterildi. Dogrularin e8im ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.12°de verildi.

4.0 1

3.0 1

tiq (g/mg sa)

1.0 1

& END alts
o EMD tistii

0.0 T T
0 48 06 144 192
t(sa)

Sekil 4.57: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.12: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derigimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki(I/sa) qi(mg/g) R ki (g/mgsa)x10° g, (mgly) R
KMD-alt1 0,0221 132,35 0,922 0,0125 136,99 0,939
KMD-iistii 0,0176 43,64 0,869 0,0668 55,43 0,972

PM’nin KMD alt1 ve KMD istiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.58’de gosterildi ve grafiklerin
dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilan (kq) 9,53 (KMD alt1)
ile 2,85 (KMD iistii) mg/g sa'? olarak hesaplandi.

120 ~
na&m
o0 +
)
260
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=
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0 4 g 12 16
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Sekil 4.58: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 icin R*=0,996, KMD iistii i¢in R*=0,993)

4.2.2.2 TFP
TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki

adsorpsiyonlarmna ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
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4.59’da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.13’te verildi.
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Sekil 4.59: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.60’ta gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon kapasitesi

(q2) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.13’te verildi.
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Sekil 4.60: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.13: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK tizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki(/sa) qi(mg/e) Rk (gmgsa)x10° g (mgy) R
KMD-alt1 0,0243 97,02 0,972 0,0265 107,30 0,987
KMD-iistii 0,0031 72,90 0,878 0,0891 46,99 0,997

TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.61°de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilart (kg) 7,82

(KMD alt1) ile 3,28 (KMD iistii) mg/g sa'’? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.61: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,993, KMD iistii icin R*=0,995)

4.2.2.3TM

TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.62’de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.14’te verildi.

A EMD alts
O EWD iistii

Iniq,q)

t(sa)

Sekil 4.62: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri
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TM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlaria ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.63’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon kapasitesi

(q2) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.14’te verildi.

2.3 ~
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Sekil 4.63: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.14: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK tizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki(I/sa) qi(mg/e) Rk (g/mgsa)x10° g, (mgly) R
KMD-alt1 0,0266 93,39 0,943 0,0293 103,63 0,989
KMD-iistii  0,0084 68,95 0,975 0,0466 73,05 0,988

TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki

adsorpsiyonlarna ait tanecik ici difiizyon grafikleri Sekil 4.64’te gosterildi ve
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grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilari (kq) 6,93

(KMD altr) ile 5,70 (KMD iistii) mg/g sa'”* olarak hesaplandi.
g/g p
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Sekil 4.64: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,993, KMD iistii icin R*=0,999)

4.2.2.4 KM

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.65’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.15’te verildi.
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Sekil 4.65: KM’nin KMD alti1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.66’da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.15’te verildi.
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Sekil 4.66: KM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.15: KM’ nin KMD alt1 ve KMD tiistiindeki derigimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki(I/sa) qi(mg/e) Rk (g/mgsa)x10° gy (mglg) R
KMD-ala  0,0531 84,97 0,991 0,0454 106,50 1,000
KMD-iistii ~ 0,0129 73,54 0,985 0,0597 65,02 0,992

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarma ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.67°de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik i¢i difiizyon katsayilar (kq) 8,49

(KMD alt1) ile 6,08 (KMD fiistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.67: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 icin R*=0,989, KMD iistii i¢in R*=0,997)

4.2.2.51BU
IBU’nun KMD alt1 ve KMD (istiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
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4.68’de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.16’da verildi.
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Sekil 4.68: IBU nun KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.69°da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.16’da verildi.
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Sekil 4.69: IBU nun KMD alt1 ve KMD tiistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.16: IBU nun KMD alt1 ve KMD diistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

1. derece Yalanci 2. derece
ki (Isa) qi(mg/g) R ks (gmgsa)x10° q.(mgg) R
KMD-alt1 0,0673 46,22 0,971 0,3307 89,37 0,998
KMD-iistii 0,0161 73,07 0,974 0,2404 50,35 0,998

IBU’nun KMD alt1 ve KMD {istiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri Sekil 4.70’te gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar1 (kg) 5,79

(KMD alt1) ile 6,13 (KMD iistii) mg/g sa'’? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.70: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,998, KMD iistii icin R*=0,996)

4.2.3 SDS Varhginda Adsorpsiyon izotermleri

flac etken maddelerinin AK iizerindeki adsorpsiyonu 10-100 mg/L derisim araliginda
298 K’de; KMD alt1 (1,2 g/L) ve KMD iistiindeki (3 g/L) derisimlerde SDS varliginda
calisildi ve elde edilen veriler Giles, Langmuir ve Freundlich izotermleri kullanilarak

modellendi.

4.2.3.1 PM

PM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derigsimlerde SDS bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri c¢izildi (Sekil 4.71). qe ile C. arasinda
cizilen grafikler Giles smiflandirmasina gére KMD alt1 derisimde SDS varliginda H
tipine, KMD iistiindeki derisimde SDS varliginda ise L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.71: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.72) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.17°de verildi.

1.60 -
1.20 -
ﬁ 0,80 ~
]
040 A
& EMD alts
0.00 o KN iistii
0 25 50 75 100

Sekil 4.72: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.73) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.17’de verildi.

oy
& EMD alts
i < EMD iistii
-4 -2 0 2 4 ]

InC,

Sekil 4.73: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varhiginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.17: PM’nin KMD alti ve KMD fiistiindeki derigimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Freundlich izotermi

Langmuir izotermi

SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
KMD altx 105,15 3,25 0,999 0,20 56,98 0,795
KMD iistii 52,77 0,23 0,998 0,37 11,80 0,876
4.2.3.2 TFP

TFP’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil 4.74). q. ile C. arasinda
cizilen grafikler Giles smiflandirmasina gére KMD alt1 derisimde SDS varliginda H
tipine, KMD iistiindeki derisimde SDS varliginda ise L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.74: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.75) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.18’de verildi.
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Sekil 4.75: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.76) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.18de verildi.

g
3.3 A
A
3.0 A
o & EMD alts
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Sekil 4.76: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.18: TFP’nin KMD alti ve KMD tiistiindeki derigimlerde SDS varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
KMD alt1 114,29 0,92 0,999 0,25 49,37 0,718
KMD iistii 69,01 0,14 0,997 0,39 13,93 0,976

4.2.3.3TM
TM’nin, KMD alt1 ve dstiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda AK’ya olan

ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil 4.77). q. ile C. arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore S tipine uymaktadir.
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Sekil 4.77: TM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.78) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.19°da verildi.
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Sekil 4.78: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri



Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.79) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.19°da verildi.

45 -
3.5 A
A
25 A 0
& EMD alts
L. o o EMD 1istii

2 -1 0 1 2 3 4
InC,

Sekil 4.79: TM’nin KMD alt1 ve KMD fiistiindeki derigimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.19: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK tizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
KMD alt1 76,28 0,32 0,971 0,30 24,96 0,939
KMD iistii 50,28 0,09 0,971 0,51 6,31 0,917

4.2.3.4 KM
KM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda AK’ya olan

ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil 4.80). g ile C. arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore S tipine uymaktadir.
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Sekil 4.80: KM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.81) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.20°de verildi.

Colgqe (/1)
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20 40 60 20
Ce (mg/L)

Sekil 4.81: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.82) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.20’de verildi.
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Sekil 4.82: KM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.20: KM’ nin KMD alt1 ve KMD tiistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
KMD alt1 109,65 0,05 0,982 0,56 8,71 0,961
KMD iistii 56,56 0,03 0,969 0,57 3,35 0,950

4.2.3.5IBU
IBU’nun, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil 4.83). g ile C. arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.83: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.84) egim ve kesmelerinden Langmuir sabitleri

Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.21°de verildi.
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Sekil 4.84: IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.85) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.21’de verildi.
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Sekil 4.85: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.21: IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
KMD alt1 213,22 0,01 0,998 0,77 4,15 0,996

KMD iistii 134,95 0,01 0,999 0,77 1,83 0,998
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4.3 iILAC ETKEN MADDELERININ DTAB VARLIGINDA AK UZERINDEKI
ADSORPSiIYONLARI

4.3.1 DTAB Varhginda Derisimin Zamanla Degisimi

[lag etken maddeleri i¢in 100 mg/L baslangig derisimi kullamlarak 298 K’de, KMD alti
(1,5 g/L) ve KMD iistiindeki (7,7 g/L) derisimlerde DTAB varliginda derigimin zamanla

degisimi izlendi ve denge siireleri bulundu.

43.1.1 PM

PM icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
tistiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.86 ve Sekil 4.87°de gosterildi. Sekillerden

de goriildiigii gibi denge siireleri 168 sa (7 giin) olarak tespit edild.i.
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Sekil 4.86: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degigimi
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Sekil 4.87: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.3.1.2 TFP

TFP icin 100 mg/L baslangic derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.88 ve Sekil 4.89’da gosterildi. Sekillerden
de goriildiigii gibi denge siireleri 168 sa (7 giin) olarak tespit edildi.
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Sekil 4.88: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.89: TFP’nin KMD alt1 ve KMD fiistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.3.1.3TM

TM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.90 ve Sekil 4.91°de gosterildi. Sekillerden
de goriildiigii gibi denge siireleri 144 sa (6 giin) olarak tespit edildi.
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Sekil 4.90: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.91: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.3.1.4 KM
KM i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1i ve KMD

istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.92 ve Sekil 4.93’te gosterildi. Sekillerden

de goriildiigii gibi denge siireleri 72 sa (3 giin) olarak tespit edildi.
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Sekil 4.92: KM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK tizerindeki adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.93: KM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.3.1.5I1BU

IBU icin 298 K’de baslangic derisimi kullanilarak 100 mg/L, KMD alti ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.94 ve Sekil 4.95’te gosterildi. Sekillerden

de goriildiigii gibi denge siiresi 48 sa (2 giin) olarak tespit edildi.
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Sekil 4.94: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.95: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.3.2 Adsorpsiyon Kinetigi

Derisimin zamanla degisimi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmasi amaciyla

tanecik ici difiizyon grafikleri cizildi.

4.3.2.1 PM

PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.96’da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.22°de verildi.
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Sekil 4.96: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.97°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.22°de verildi.

6.0 1
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Sekil 4.97: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.22: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) q(mgly) R k(g/mgsa)x10° g (mgg R’
KMD-alt1 0,0250 80,78 0,920 0,0353 81,83 0,975
KMD-iistii 0,0035 66,33 0,982 0,0205 47,73 0,983

PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarna ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.98’de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kg) 5,54

(KMD alt1) ile 2,99 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.98: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 icin R*=0,996, KMD iistii icin R*=0,990)

4.3.2.2 TFP
TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki

adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil



107

4.99’da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.23’te verildi.

- a EMD alty
o END iistii

In(q.q)

t(sa)

Sekil 4.99: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.100°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qy) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.23’te verildi.
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Sekil 4.100: TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.23: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (sa) qi(mgg R k(gmgsa)x10° q;(mgg R
KMD-alt1 0,0257 72,06 0,921 0,0531 81,63 0,993
KMD-iistii ~ 0,0036 63,48 0,930 0,0493 44,07 0,988

TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.101°de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilart (kg) 6,12

(KMD alt1) ile 2,12 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.101: TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK {izerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,993, KMD iistii icin R*=0,992)

4.3.2.3TM
TM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.102°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.24’te verildi.
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Sekil 4.102: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri
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TM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlaria ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.103’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qy) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.24’te verildi.
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Sekil 4.103: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.24: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (I/sa) qi(mg/g) R ke (g/mgsa)x10° qr(mge) R
KMD-alt1 0,0309 61,10 0,906 0,0333 58,45 0,979
KMD-iistii  0,0029 40,47 0,978 0,0858 20,44 0,983

TM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki

adsorpsiyonlara ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.104’te gosterildi ve
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grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilari (kq) 4,38

(KMD alt1) ile 1,53 (KMD diistii) mg/g sa'’”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.104: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK {izerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,998, KMD iistii icin R*=0,997)

4.3.2.4 KM

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.105’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.25’te verildi.
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Sekil 4.105: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.106’da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.25’te verildi.
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Sekil 4.106: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.25: KM’ nin KMD alti ve KMD tiistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) ¢q(mg/g) Rk (g/mgsa)x10° q(mgg R
KMD-als  0,0455 83,15 0,958 0,0448 102,46 0,971
KMD-iistii ~ 0,0030 75,44 0,916 0,3000 20,68 0,998

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK {iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.107°de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilarn (kg) 11,24

(KMD alt1) ile 1,51 (KMD diistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.107: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,998, KMD iistii icin R*=0,996)

4.3.2.5IBU
IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varlifinda AK iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
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4.108°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.26’da verildi.
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Sekil 4.108: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.109°’da gosterildi. Dogrularin efim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.26’da verildi.
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Sekil 4.109: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.26: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (I/sa)  q (mg/g) R*  k;(g/mgsa)x10° q,(mg/g) R
KMD-alt1 0,0686 80,44 0,994 0,1133 114,29 0,998
KMD-iistii 0,0209 88,04 0,979 0,1303 70,32 0,999

IBU’nun KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varlifinda AK iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.110°da gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kg) 12,13
(KMD alt1) ile 8,67 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.110: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda
AK tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,999, KMD iistii icin R*=0,999)

4.3.3 DTAB Varhginda Adsorpsiyon izotermleri

flac etken maddelerinin AK iizerindeki adsorpsiyonu 10-100 mg/L derisim araliginda
298 K’de; KMD alt1 (1,5 g/L.) ve KMD iistiindeki (7,7 g/L) derisimlerde DTAB
varhiginda calisildi ve elde edilen veriler Giles, Langmuir ve Freundlich izotermleri

kullanilarak modellendi.

4.3.3.1 PM
PM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.111). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.111: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.112) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.27’de verildi.
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Sekil 4.112: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC,
arasinda cizilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.113) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.27’de verildi.
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Sekil 4.113: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.27: PM’nin DTAB varliginda AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve
Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
DTAB Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 79,37 0,09 0,967 0,38 14,66 0,963
KMD iistii 46,62 0,10 0,996 0,47 6,51 0,945

4.3.3.2 TFP
TFP’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.114). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.114: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.115) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.28’de verildi.
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Sekil 4.115: TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda cizilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.116) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.28’de verildi.

435 -
A 1.1

40
35 -
230 -
25 A
20 -

a & KMD alts

15 o END iistii

0 1 2 3 4 5

InC,

Sekil 4.116: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.28: TFP’nin KMD alti ve KMD fiistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
DTAB Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 80,13 0,17 0,995 0,28 24,17 0,934
KMD iistii 59,45 0,04 0,988 0,60 3,96 0,945

4.333TM
TM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.117). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.117: TM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.118) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.29’da verildi.
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Sekil 4.118: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.119) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.29°da verildi.
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Sekil 4.119: TM’nin KMD alt1 ve KMD diistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4:29: TM’nin KMD alti ve KMD fiistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
DTAB Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 54,38 0,04 0,985 0,51 5,18 0,981
KMD iistii 32,29 0,02 0,907 0,65 1,13 0,901

4.3.3.4 KM
KM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda AK’ya olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.120). q. ile C arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.120: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.121) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.30’da verildi.

4.00 -

o

3,00 + o

Colge (/1)
[ ]
=
(=]

1.00

/(n A EMD alts
SRMD e
0.00 : : OEMD usti

0 20 40 60 20 100
Ce (mg/L)

Sekil 4.121: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.122) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.30’da verildi.
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Sekil 4.122: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.30: KM’nin DTAB varliginda AK iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve
Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
DTAB Q (mg/g) b (L/g) R’ n Kk R’
KMD alt1 94,16 0,08 0,980 0,46 12,86 0,978
KMD iistii 45,17 0,01 0,982 0,66 1,36 0,981

4.3.3.51BU
IBU’nun, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda AK’ya olan

ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.123). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.123: IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.124) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.31’de verildi.
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Sekil 4.124: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.125) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.31’de verildi.
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Sekil 4.125: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.31: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda AK
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
DTAB Q (mg/g) b (L/g) R’ n Kk R’
KMD alt1 231,48 0,02 0,998 0,76 5,63 0,995

KMD iistii 142,86 0,01 0,999 0,73 2,89 0,997
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4.4 ILAC ETKEN MADDELERININ BNT UZERINDEKi ADSORPSIYONLARI

4.4.1 Derisimin Zamanla Degisimi

[la¢ etken maddeleri igin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de derisimin

zamanla degisimi izlendi ve denge siireleri bulundu.

4.4.1.1 PM
PM i¢in 100 mg/L baslangi¢ derigsimi kullanlarak 298 K’de elde edilen derisimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirastyla Sekil 4.126 ve Sekil 4.127’de

gosterildi. Sekillerden de goriildigii gibi denge siiresi 22 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.126: PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi



128

160 -
N :;’,'-ﬁ—t-i——ai———i‘—‘i—inﬁ—i
= ]
= 20 A
o
40 A
I:I * T T T 1
0 g 16 24 32

t(sa)

Sekil 4.127: PM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin zamanla
degisimi

4.4.1.2 TFP
TFP icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derisimin ve

adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.128 ve Sekil 4.129°da

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 23 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.128: TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.129: TFP’nin BNT {iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin

zamanla degisimi

4.4.1.3TM
TM icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derisimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.130 ve Sekil 4.131°de

gosterildi. Sekillerden de goriildigii gibi denge siiresi 24 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.130: TM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.131: TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin
zamanla degisimi

4.4.1.4 KM
KM icin 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derisimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirastyla Sekil 4.132 ve Sekil 4.133°te

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 22 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.132: KM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait derigsimin zamanla degisimi
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Sekil 4.133: KM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin
zamanla degisimi

4.4.1.5 IBU
IBU i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de elde edilen derigimin ve
adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi sirastyla Sekil 4.134 ve Sekil 4.135°te

gosterildi. Sekillerden de goriildiigii gibi denge siiresi 17 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.134: IBU’nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.135: IBU nun BNT tizerindeki adsorpsiyonuna ait adsorplanan madde miktarinin

zamanla degisimi

4.4.2 Adsorpsiyon Kinetigi

Derisimin zamanla degisimi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmasi amaciyla

tanecik ici difiizyon grafikleri cizildi.

4.4.2.1 PM
PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.136’da gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

hiz sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.32’de verildi.
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Sekil 4.136: PM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.137°de gosterildi. Grafigin eg8im ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.32’de verildi.

0.1 1

tiq (z/mg xa)

D:D T T 1
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Sekil 4.137: PM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.32: PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (1/sa) q: (mg/g) R’ k; (g/mg sa) q; (mg/g) R’
0,1410 18,25 0,742 0,0395 148,37 1,000

PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi Sekil 4.138’de
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

4,27 mg/g sa'”* olarak hesapland.
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Sekil 4.138: PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi
(R’=0,948)

4.4.2.2 TFP
TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.139’da gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

hiz sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.33’te verildi.



135

(=]

In{geq)

t(sa)

Sekil 4.139: TFP’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.140’ta gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.33’te verildi.
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Sekil 4.140: TFP’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.33: TFP’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (1/sa) q: (mg/g) R’ k; (g/mg sa) q; (mg/g) R’
0,1419 18,45 0,889 0,0379 141,24 1,000

TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi Sekil 4.141°de
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

10,12 mg/g sa'? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.141: TFP’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi
(R*=0,999)

4423TM
TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.142’de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

hiz sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.34’te verildi.
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Sekil 4.142: TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.143’te gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.34’te verildi.
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Sekil 4.143: TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.34: TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (1/sa) q: (mg/g) R’ k; (g/mg sa) q; (mg/g) R’
0,1568 18,50 0,959 0,0352 74,46 1,000

TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi Sekil 4.144’te
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

3,69 mg/g sa'? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.144: TM’nin BNT tizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi (R*=0,991)
psty ¢ yon gralig

4.4.2.4 KM
KM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.145’te gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

hiz sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.35’te verildi.



139

(=]

In{geq)

t(sa)
Sekil 4.145: KM’nin BNT tizerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi
KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore ¢izilen Yalanci 2. derece

hiz grafigi Sekil 4.146’da gosterildi. Grafigin eg8im ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.35’te verildi.

tiq (z/mg xa)

t(sa)

Sekil 4.146: KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.35: KM nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (1/sa) q: (mg/g) R’ k; (g/mg sa) q; (mg/g) R’
0,1724 22,66 0,923 0,0291 71,70 0,999

KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi Sekil 4.147°de
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

4,03 mg/g sa'? olarak hesaplandi.

N ””‘,)—"r. sese
601 o
=
= o404 ¢
=
20 -
D T T 1
0 2 4 6
t12(sal?)

Sekil 4.147: KM nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik ici difiizyon grafigi (R*=0,991)
psty ¢ yon gralig

4.4.2.5IBU
IBU’nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.8’e gore cizilen Lagergren 1.
derece hiz grafigi Sekil 4.148’de gosterildi. Grafigin egim ve kesmesinden hesaplanan

hiz sabiti (k;) ve adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.36’da verildi.
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Sekil 4.148: IBU’nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Lagergren 1. derece grafigi

IBU’nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Esitlik 2.9’a gore ¢izilen Yalanci 2. derece
hiz grafigi Sekil 4.149°da gosterildi. Grafigin e8im ve kesmesinden hesaplanan

adsorpsiyon kapasitesi (q,) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.36’da verildi.
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Sekil 4.149: IBU’nun BNT {iizerindeki adsorpsiyonuna ait Yalanci 2. derece grafigi
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Tablo 4.36: IBU’ nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (1/sa) q: (mg/g) R’ k; (g/mg sa) q; (mg/g) R’
0,2534 29,58 0,997 0,0077 35,40 0,978

IBU’nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi Sekil 4.150°de
gosterildi ve grafigin dogrusal kisminin egiminden tanecik i¢i difiizyon katsayist (kq)

13,98 mg/g sa'? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.150: IBU nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait tanecik i¢i difiizyon grafigi
(R*=0,997)

4.4.3 Adsorpsiyon izotermleri
[la¢ etken maddelerinin BNT iizerindeki adsorpsiyonu 10-100 mg/L derisim araliginda
291, 298 ve 310 K’de calisildi ve elde edilen veriler Giles, Langmuir ve Freundlich

izotermleri kullanilarak modellendi.

4.4.3.1 PM

PM’nin BNT’ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil
4.151). q. ile C. arasinda c¢izilen grafikler Giles smiflandirmasma gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.151: PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.152) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.37’de verildi.
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Sekil 4.152: PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.153) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.37’de verildi.
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Sekil 4.153: PM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.37: PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R n k R’
291 138,70 0,50 0,996 0,38 48,08 0,920
298 151,98 0,61 0,996 0,41 56,05 0,902
310 184,16 0,65 0,998 0,42 66,02 0,956

4.4.3.2 TFP
TFP’nin BNT’ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil

4.154). q. ile C. arasinda c¢izilen grafikler Giles smiflandirmasma gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.154: TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.155) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.38’de verildi.
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Sekil 4.155: TFP’nin BNT tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.156) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.38de verildi.
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Sekil 4.156: TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.38: TFP’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R
291 134,77 0,80 0,999 0,30 56,18 0,888
298 145,56 0,94 0,999 0,32 62,88 0,888
310 178,57 0,77 0,993 0,40 70,06 0,817

4.4.3.3TM
TM’nin BNT’ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri c¢izildi (Sekil
4.157). q. ile C. arasinda cizilen grafikler Giles smiflandirmasma gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.157: TM’nin BNT tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.158) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.39’da verildi.
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Sekil 4.158: TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.159) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.39°da verildi.
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Sekil 4.159: TM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.39: TM’nin BNT {iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R*
291 106,27 0,52 1,000 0,29 40,16 0,880
298 100,00 0,34 0,999 0,34 29,19 0,911
310 96,71 0,24 0,998 0,34 26,90 0,963

4.4.3.4 KM

KM’nin BNT ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri cizildi (Sekil

4.160). q. ile C. arasinda cizilen grafikler Giles smiflandirmasma gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.160: KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri
Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.161) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.40’ta verildi.
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Sekil 4.161: KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.

arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.162) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.40’ta verildi.
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Sekil 4.162: KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.40: KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri

Langmuir izotermi

Freundlich izotermi

T (K) Q (mg/g) b (L/g) R* n k R’
291 134,23 0,02 0,991 0,67 4,75 0,988
298 92,08 0,03 0,978 0,61 4,70 0,959
310 77,58 0,03 0,950 0,59 4,49 0,919
4.4.3.51BU

IBU’nun BNT’ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil

4.163). q. ile C. arasinda c¢izilen grafikler Giles smiflandirmasma gore L tipine

uymaktadir.
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Sekil 4.163: IBU’nun BNT tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.164) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.41°de verildi.
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Sekil 4.164: IBU nun BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InCe
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.165) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.41°de verildi.
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Sekil 4.165: IBU’nun BNT tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.41: IBU’ nun BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm

sabitleri
Langmuir izotermi Freundlich izotermi
T (K) Q (mg/g) b (L/g) R* n k R?
291 53,76 0,11 0,977 0,33 12,92 0,704
298 16,41 0,03 0,971 0,49 1,41 0,894
310 7,69 0,04 0,977 0,42 0,98 0,867

4.4.4 Adsorpsiyon Termodinamigi

flac etken maddelerinin BNT iizerindeki adsorpsiyonlara sicakligin etkisi 100 mg/L
baslangic derisimi kullanilarak 291, 298 ve 310 K sicakliklarda yapilan deneylerden

elde edilen veriler kullanilarak incelendi.

4.4.4.1 PM

PM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.166’da gosterildi.
Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH, AS° degerleri hesapland1 ve

bulunan degerler Tablo 4.42’de gosterildi.
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InkK
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320 330 340 3.50
1T x 10° (K)

Sekil 4.166: PM’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi

4.4.4.2 TFP
TFP’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.167°de gosterildi.

Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH’, AS° degerleri hesaplandi ve
bulunan degerler Tablo 4.42’de gosterildi.

2,50 -

2,00 -
£ 1,50 -

x
1,00 A
0,50 ; . .
320 3.30 3.40 3,50
1/Tx 10° (K)

Sekil 4.167: TFP’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi
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4.4.4.3TM

TM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.168’de gosterildi.
Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS® degerleri hesapland: ve
bulunan degerler Tablo 4.42’de gosterildi.

0.80 -
o
0,60 -
0.40 -
= ¥
020 -
0.00 +% . . .
3,20 330 340 3,50
020
UT x 103 (K)

Sekil 4.168: TM’nin BNT {iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi

4.4.4.4 KM

KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.169’da gosterildi.
Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH, AS° degerleri hesapland1 ve

bulunan degerler Tablo 4.42’de gosterildi.
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Sekil 4.169: KM’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi

4.4.4.5 IBU

IBU’nun BNT iizerindeki adsorpsiyonuna sicakligin etkisi Van’t Hoff esitligi (Esitlik
2.12) kullanilarak incelendi. InK ile 1/T arasinda ¢izilen grafik Sekil 4.170’te gosterildi.
Elde edilen dogrunun egim ile kesmesinden sirasiyla AH®, AS° degerleri hesapland1 ve

bulunan degerler Tablo 4.42’de gosterildi.

2,50 -

2,00 -

X

£ 150 -

1,00 *

0,50 : . .

3.20 3,30 3.40 3,30
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Sekil 4.170: IBU’ nun BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Van’t Hoff grafigi
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Tablo 4.42: Tlag etken maddelerinin BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait
termodinamik degerler

AH® (kJ/mol) AS° (kJ/mol K)

PM 29,34 0,113
TFP 37,52 0,137
™ -28,96 -0,094
KM -23,52 -0,085

IBU -37,75 -0,139
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4.5 iILAC ETKEN MADDELERININ SDS VARLIGINDA BNT UZERINDEKI
ADSORPSiIYONLARI

4.5.1 SDS Varhginda Derisimin Zamanla Degisimi

[lag etken maddeleri i¢in 100 mg/L baslangig derisimi kullamlarak 298 K’de, KMD alti
(1,2 g/LL) ve KMD iistiindeki (3 g/L) derisimlerde SDS varliginda derisimin zamanla

degisimi izlendi ve denge siireleri bulundu.

4.5.1.1 PM

PM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derisimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.171 ve Sekil 4.172’de gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 22 sa olarak tespit edildi.

1,00

—&— EMD alts
—o— EMD {istii
D:_-"} T
2 050 -
025 4
DDD T T T 1
0 g 16 24 32
t(sa)

Sekil 4.171: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.172: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.5.1.2 TFP

TFP icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD
istiindeki derisimlerde SDS varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.173 ve Sekil 4.174’te gosterildi.
Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 23 sa olarak tespit edildi.

1.00
—— EMD alts
—o— EMD 1istii
0,75 A
SERIE
0,25 +
DDD T T T - 1
0 g 16 24 32

t(sa)

Sekil 4.173: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.174: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.5.1.3T™

TM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.175 ve Sekil 4.176’da gosterildi.
Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 24 sa olarak tespit edildi.

1.00
0,80 1
2 060 |
040 A
—&— EMD alts
020 . . —G—FCMD ﬁmj.
0 g 16 24 32

t (sa)

Sekil 4.175: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.176: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.5.1.4 KM

KM i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1i ve KMD
istiindeki derigsimlerde SDS varlifinda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.177 ve Sekil 4.178’de gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 22 sa olarak tespit edildi.

1.00
080 +
0.60
—— EMD alts
0.40 . . —O—IICMD us:r.uI
0 g 16 24 32

t (sa)

Sekil 4.177: KM’nin KMD alti ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.178: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.5.1.5 IBU

IBU icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD
istiindeki derisimlerde SDS varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.179 ve Sekil 4.180’de gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 17 sa olarak tespit edildi.

1,00
0,98
Y 096 -
0,94 4
—— END alts
0.92 —o— EMD distii
0 g 16 24
t(sa)

Sekil 4.179: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degigimi
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Sekil 4.180: IBU’nun SDS varliginda KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.5.2 Adsorpsiyon Kinetigi

Derisimin zamanla degisimi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmasi amaciyla

tanecik ici diftizyon grafikleri ¢izildi.

4.5.2.1 PM

PM’nin KMD alt1 ve KMD fiistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.181°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.43’te verildi.
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Sekil 4.181: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.182°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.43’te verildi.

04 4

A EDMD alts
o END distii

tig (r/mg sa)

t (sa)

Sekil 4.182: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.43: PM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler
Lagergren 1. derece

Yalanc 2. derece
ki (I/sa)  q; (mg/g) R®  k(gmgsa)x10’ q,(mgg R
KMD-alt1 0,2568 160,76 0,991 0,3330 218,34 0,997
KMD-iistii 0,0153 183,77 0,861 0,7237 65,88 0,993

PM’nin KMD alti1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlara ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.183’te gosterildi ve

grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kq) 44,33
(KMD alt1) ile 13,12 (KMD iistii) olarak hesaplandi.

240 -
& EMD alts
o EMD fistii A & aasa
180 -
i
= 120 1
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&
E Eﬁ,ﬁrﬁﬁa ° 0
GCI
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Sekil 4.183: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 icin R*=0,996, KMD iistii i¢in R*=0,996)

4.5.2.2 TFP

TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
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4.184’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.44’te verildi.

1 & EMD alts
o EMD 1istii

In{q-q)

t(sa)

Sekil 4.184: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.185’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.44’te verildi.
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Sekil 4.185: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.44: TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (I/sa)  q; (mg/g) R*  k;(g/mgsa)x10° q,(mgg) R
KMD-alt1 0,2468 132,23 0,992 0,4089 191,20 0,999
KMD-iistii 0,0145 148,57 0,910 0,8255 71,74 0,991

TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.186’da gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kq) 36,76

(KMD alt) ile 11,21 (KMD iistii) mg/g sa"* olarak hesapland.



167

200 -
s B g Al
&
150 -
i
=100 A
= &
A o 0 ®9°
30 A agﬁ__a—/ﬁ/(eﬁ
a A EMND alts
g 0 EDND iistii
0 2 4 ]
t”[sa”}

Sekil 4.186: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,998, KMD iistii icin R*=0,998)

4.5.2.3TM

TM’nin KMD alt1 ve KMD (iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.187°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.45’te verildi.
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& EMND alts
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t (sa)

Sekil 4.187: TM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri
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TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlaria ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.188°’de gosterildi. Dogrularin efim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.45’te verildi.
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Sekil 4.188: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.45: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derigimlerde SDS varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) q (mgle) R k(gmgsa)x10° q;(mg) R’
KMD-alt1 0,1601 64,11 0,969 0,6211 105,49 0,999
KMD-iistii 0,1677 76,19 0,972 0,4803 106,95 0,996

TM’nin KMD alt1 ve KMD (iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.189°da gosterildi ve
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grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kq) 17,00
(KMD alt1) ile 26,52 (KMD iistii) mg/g sa"* olarak hesapland.
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Sekil 4.189: TM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 i¢in R°=0,996, KMD iistii igin R*=0,994)

4.5.2.4 KM
KM’nin KMD alti1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT {izerindeki

adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.190°da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.46’da verildi.
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Sekil 4.190: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

KM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT {izerindeki

adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil

4.191°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qy) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.46’da verildi.
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Sekil 4.191: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.46: KM’ nin KMD alt1 ve KMD tiistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) q (mgle) R k(gmgsa)x10® g (mgy R
KMD-alt1 0,2128 53,01 0,997 0,7190 71,84 0,998
KMD-iistii 0,0985 43,10 0,883 1,0487 61,20 0,999

KM’nin KMD alti1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.192°de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kq) 14,37
(KMD alt1) ile 12,08 (KMD iistii) mg/g sa"’* olarak hesapland.
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Sekil 4.192: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derigimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,991, KMD iistii icin R*=0,993)
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4.5.2.5IBU

IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.193’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.47°de verildi.

a EMD alts
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Sekil 4.193: IBU nun KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlaria ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.194°te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qy) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.47°de verildi.
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Sekil 4.194: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.47: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

1. derece Yalanci 2. derece
k; (Isa)  qq (mg/g) R*  k;(g/mgsa)x10° q,(mg/g) R
KMD-alt1 0,1879 5,88 0,966 7,6116 10,15 0,997
KMD-iistii 0,0386 6,86 0,792 13,2768 6,04 0,998

IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlara ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.195’te gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilart (kg) 2,31

(KMD alt1) ile 1,58 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.195: IBU nun KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda
BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,998, KMD iistii icin R*=0,990)

4.5.3 SDS Varhginda Adsorpsiyon izotermleri

fla¢ etken maddelerinin BNT iizerindeki adsorpsiyonu 10-100 mg/L derisim araliginda
298 K’de; KMD alt1 (1,2 g/L) ve KMD iistiindeki (3 g/L) derisimlerde SDS varliginda
calisildi ve elde edilen veriler Giles, Langmuir ve Freundlich izotermleri kullanilarak

modellendi.

4.5.3.1 PM
PM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.196). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.196: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.197) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.48’de verildi.
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Sekil 4.197: PM’nin KMD alt1 (a) ve KMD iistiindeki (b) derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC,
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.198) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.48’de verildi.
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Sekil 4.198: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.48: PM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n Kk R’
KMD alt1 261,78 0,57 0,962 0,61 87,53 0,936
KMD iistii 101,01 0,02 0,977 0,65 3,96 0,968

4.5.3.2 TFP
TFP’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.199). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.199: TFP’nin KMD alt1 ve KMD {iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.200) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.49’da verildi.
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Sekil 4.200: TFP’nin KMD alt1 (a) ve KMD iistiindeki (b) derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC,
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.201) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.49°da verildi.
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Sekil 4.201: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.49: TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R* n k R?
KMD alt1 258,40 0,62 0,937 0,61 90,60 0,905
KMD iistii 99,90 0,03 0,971 0,53 7,82 0,925

4.5.3.3TM
TM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.202). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.202: TM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.203) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.50’de verildi.
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Sekil 4.203: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.204) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.50’de verildi.
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Sekil 4.204: TM’nin KMD alt1 ve KMD fistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.50: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derigimlerde SDS varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 130,21 0,12 0,972 0,46 22,53 0,861
KMD iistii 104,49 1,78 0,998 0,11 71,80 0,937

4.5.3.4 KM
KM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.205). q. ile C arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.205: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
izerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.206) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.51°de verildi.
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Sekil 4.206: KM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.207) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.51’de verildi.
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Sekil 4.207: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.51: KM’nin KMD alt1 ve KMD tiistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT {iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 111,86 0,03 0,985 0,61 6,54 0,981
KMD iistii 87,80 0,03 0,978 0,56 6,29 0,977

4.5.3.5IBU
IBU’nun, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde SDS bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.208). q. ile C. arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.



185

10
g -
AN
=
& 4 A
1 -
—a— EMD alts
0 & . . —G—II":MD ustul
0 25 30 75 100
C. (mg/L)

Sekil 4.208: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.209) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.52’de verildi.
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Sekil 4.209: IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.210) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.52de verildi.
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Sekil 4.210: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.52: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde SDS varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n k R?
KMD alt1 14,15 0,03 0,984 0,48 1,27 0,963

KMD iistii 8,88 0,03 0,972 0,47 0,87 0,901
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4.6 iILAC ETKEN MADDELERININ DTAB VARLIGINDA BNT UZERINDEKI
ADSORPSiIYONLARI

4.6.1 DTAB Varhginda Derisimin Zamanla Degisimi

[lag etken maddeleri i¢in 100 mg/L baslangig derisimi kullamlarak 298 K’de, KMD alti
(1,5 g/L) ve KMD iistiindeki (7,7 g/L) derisimlerde DTAB varliginda derigimin zamanla

degisimi izlendi ve denge siireleri bulundu.

4.6.1.1 PM

PM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.211 ve Sekil 4.212’de gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 22 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.211: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degisimi
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Sekil 4.212: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.6.1.2 TFP

TFP icin 100 mg/L baslangic derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.213 ve Sekil 4.214’te gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 23 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.213: TFP’nin KMD alti ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degisimi
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Sekil 4.214: TFP’nin KMD alti1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.6.1.3 T™M
TM icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1 ve KMD

istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.215 ve Sekil 4.216’da gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 24 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.215: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT tizerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.216: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.6.1.4 KM

KM i¢in 100 mg/L baslangi¢ derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alt1i ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.217 ve Sekil 4.218’de gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 22 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.217: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait derigsimin zamanla degisimi
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Sekil 4.218: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.6.1.5 IBU

IBU icin 100 mg/L baslangi¢c derisimi kullanilarak 298 K’de, KMD alti ve KMD
istiindeki derisimlerde DTAB varliginda elde edilen derisimin ve adsorplanan madde
miktarinin zamanla degisimi sirasiyla Sekil 4.219 ve Sekil 4.220’de gosterildi.

Sekillerden de goriildiigii gibi denge siireleri 17 sa olarak tespit edildi.
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Sekil 4.219: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait derisimin zamanla degisimi
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Sekil 4.220: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistii derisimlerde DTAB varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait adsorplanan madde miktarinin zamanla degisimi

4.6.2 Adsorpsiyon Kinetigi

Derisimin zamanla degisimi verileri Lagergren 1. derece ve Yalanci 2. derece esitlikleri
kullanilarak modellendi. Ayrica adsorpsiyon mekanizmasinin aydinlatilmasi amaciyla

tanecik ici diftizyon grafikleri ¢izildi.

4.6.2.1 PM

PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.221°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.53’te verildi.
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Sekil 4.221: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.222°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.53’te verildi.
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Sekil 4.222: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.53: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) ¢qi(mgly) R k(g/mgsa)x10°  q;(mgp) R’
KMD-alt1 0,1503 7,20 0,954 7,9104 20,26 0,998
KMD-iistii 0,0299 17,02 0,895 3,9986 10,36 0,989

PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlara ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.223’te gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilari (kq) 1,78

(KMD alt1) ile 2,64 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.223: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 icin R*=0,997, KMD iistii i¢in R*=0,996)

4.6.2.2 TFP
TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
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4.224°te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.54’te verildi.
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Sekil 4.224: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.225’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qz) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.54’te verildi.
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Sekil 4.225: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.54: TFP’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (1/sa)  qq (mg/g) R*  k;(g/mgsa) q,(mg/g) R
KMD-alt: 0,1345 8,68 0,977 5,5609 20,99 0,997
KMD-iistii 0,0234 14,38 0,767 8,0440 11,73 0,998

TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ic¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.226’da gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar1 (kg) 1,87

(KMD alt1) ile 1,75 (KMD diistii) mg/g sa'’”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.226: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,995, KMD iistii icin R*=0,996)

4.6.2.3TM

TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliinda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarmna ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.227°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.55’te verildi.
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Sekil 4.227: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
izerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri
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TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliinda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlaria ait Esitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.228°de gosterildi. Dogrularin eg§im ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (q) ve hiz sabiti (ky) degerleri Tablo 4.55’te verildi.
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Sekil 4.228: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.55: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) q(mgle) R k(gmgsa)x10° g (mgg R
KMD-alt1 0,1767 5,45 0,971 12,2451 18,39 1,000
KMD-iistii 0,0219 11,07 0,739 12,2512 11,00 0,999

TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliinda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik i¢i difiizyon grafikleri Sekil 4.229°da gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilart (kg) 1,44

(KMD alt1) ile 1,00 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.229: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,990, KMD iistii icin R*=0,997)

4.6.2.4 KM

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
4.230°da gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.56’da verildi.
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Sekil 4.230: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT {izerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.231°de gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qy) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.56’da verildi.
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Sekil 4.231: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri
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Tablo 4.56: KM’ nin KMD alt1 ve KMD tistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
ki (/sa) q(mgly) R k(g/mgsa)x10° g (mgg R’
KMD-alt1 0,1715 592 0,917 10,8920 19,34 0,999
KMD-iistii 0,0155 14,03 0,739 16,2014 8,31 0,998

KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT {iizerindeki
adsorpsiyonlarma ait tanecik i¢i diflizyon grafikleri Sekil 4.232°de gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilart (kg) 0,91

(KMD alt1) ile 0,81 (KMD iistii) mg/g sa'”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.232: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 icin R*=0,983, KMD iistii icin R*=0,990)

4.6.2.5 IBU
IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki

adsorpsiyonlarma ait Esitlik 2.8’e gore ¢izilen Lagergren 1. derece hiz grafikleri Sekil
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4.233’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan hiz sabiti (k;) ve

adsorpsiyon kapasitesi (q;) degerleri Tablo 4.57°de verildi.
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Sekil 4.233: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Lagergren 1. derece grafikleri

IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait Egitlik 2.9’a gore cizilen Yalanci 2. derece hiz grafikleri Sekil
4.234’te gosterildi. Dogrularin egim ve kesmelerinden hesaplanan adsorpsiyon

kapasitesi (qy) ve hiz sabiti (k,) degerleri Tablo 4.57°de verildi.
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Sekil 4.234: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Yalanci 2. derece grafikleri

Tablo 4.57: IBU nun KMD alt1 ve KMD fistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait kinetik degerler

Lagergren 1. derece Yalanci 2. derece
k; (I/sa)  q (mg/g) R*  k;(g/mgsa)x10° q,(mg/g) R
KMD-alt1 0,2421 74,30 0,953 0,5984 132,63 0,999
KMD-iistii 0,0026 119,14 0,699 11,2740 9,34 0,999

IBU’ nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT iizerindeki
adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri Sekil 4.235’te gosterildi ve
grafiklerin dogrusal kisimlarinin egimlerinden tanecik ici difiizyon katsayilar (kq) 29,40

(KMD alt1) ile 1,94 (KMD iistii) mg/g sa'’”? olarak hesaplandi.
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Sekil 4.235: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait tanecik ici difiizyon grafikleri
(KMD alt1 igin R*=0,984, KMD iistii icin R*=0,995)

4.6.3 DTAB Varhginda Adsorpsiyon izotermleri

[la¢ etken maddelerinin BNT iizerindeki adsorpsiyonu 10-100 mg/L derisim araliginda
298 K’de; KMD alt1 (1,5 g/L.) ve KMD iistiindeki (7,7 g/L) derisimlerde DTAB
varliginda calisildi ve elde edilen veriler Giles, Langmuir ve Freundlich izotermleri

kullanilarak modellendi.

4.6.3.1 PM
PM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.236). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gére L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.236: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
izerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.237) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.58’de verildi.
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Sekil 4.237: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.238) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.58’de verildi.
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Sekil 4.238: PM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.58: PM’nin KMD alti ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 31,08 0,02 0,991 0,57 1,48 0,990
KMD iistii 13,57 0,02 0,930 0,56 0,77 0,893

4.6.3.2 TFP
TFP’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.239). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.



207

25 A
20 -
@ 15
=
= 10 -
—— END alts
0 & . . —O—II'C[\.-ID ustul
] 25 30 73 100
Ce (mg/L)

Sekil 4.239: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.240) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.59’da verildi.
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Sekil 4.240: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.241) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.59°da verildi.
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Sekil 4.241: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

LA

Tablo 4.59: TFP’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 39,09 0,01 0,993 0,62 1,31 0,991
KMD iistii 22,40 0,01 0,995 0,65 0,61 0,988

4.6.3.3TM
TM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.242). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gére L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.242: TM’nin KMD alt1 ve KMD f{istiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.243) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.60’ta verildi.
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Sekil 4.243: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.244) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.60’ta verildi.
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Sekil 4.244: TM’nin KMD alt1 ve KMD fiistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.60: TM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 25,48 0,04 0,958 0,46 2,67 0,869
KMD iistii 13,99 0,05 0,982 0,37 2,23 0,904

4.6.3.4 KM
KM’nin, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda BNT’ye olan
ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.245). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.245: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri
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Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C. arasinda
cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.246) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.61’de verildi.
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Sekil 4.246: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri



212

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.247) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.61’de verildi.
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Sekil 4.247: KM’nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.61: KM’ nin KMD alt1 ve KMD iistiindeki derigimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R? n Kk R’
KMD alt1 24,34 0,05 0,987 0,34 4,46 0,893
KMD iistii 11,30 0,03 0,955 0,41 1,40 0,819

4.6.3.5 IBU
IBU’nun, KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda BNT’ye olan

ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermleri ¢izildi (Sekil 4.248). q. ile C, arasinda

cizilen grafikler Giles siniflandirmasina gore L tipine uymaktadir.
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Sekil 4.248: IBU nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Giles izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izotermlerinin (Sekil 4.249) egim ve kesmelerinden Langmuir

sabitleri Q ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.62’de verildi.
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Sekil 4.249: IBU nun KMD alt1 (a) ve KMD iistiindeki (b) derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir izotermleri

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InCe
arasinda c¢izilen Freundlich izotermlerinin (Sekil 4.250) egim ve kesmelerinden

Freundlich sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.62°de verildi.
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Sekil 4.250: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Freundlich izotermleri

Tablo 4.62: IBU’nun KMD alt1 ve KMD iistiindeki derisimlerde DTAB varliginda BNT
tizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi Freundlich izotermi
SDS Q (mg/g) b (L/g) R’ n k R?
KMD alt1 177,30 0,08 0,957 0,56 19,61 0,901

KMD iistii 12,53 0,04 0,945 0,44 1,42 0,779
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4.7 YAM’LERIN AK VE BNT UZERINDEKi ADSORPSiYONLARI
4.7.1 SDS’nin AK Uzerindeki Adsorpsiyonu

SDS’nin AK iizerindeki adsorpsiyonu 1,2-3 g/L derisim aralifinda 298 K’de calisildi
SDS’nin AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermi ¢izildi (Sekil 4.251)

ge ile C, arasinda ¢izilen grafik Giles siniflandirmasina gore S tipine uymaktadir.

300 -

qe (mge)

100 A

0 300 1000 1300 2000 23500
G, (mg/L)

Sekil 4.251: SDS’nin AK tizerindeki adsorpsiyonuna ait Giles izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izoterminin (Sekil 4.252) egim ve kesmesinden Langmuir sabitleri Q

ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.
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Sekil 4.252: SDS’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Langmuir izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izoterminin (Sekil 4.253) egim ve kesmesinden Freundlich

sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.

6.0 -
x
3.3 A *
o x
=)
3.0 A
x
—'1-:5 T T T 1
5 G 7 g a
InC,

Sekil 4.253: SDS’nin AK tizerindeki adsorpsiyonuna ait Freundlich izotermi
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4.7.2 SDS’nin BNT Uzerindeki Adsorpsiyonu

SDS’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonu 1,2-3 g/L derisim araliginda 298 K’de calisildi.
SDS’nin BNT’ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermi cizildi (Sekil

4.254). q. ile C. arasinda cizilen grafik Giles siniflandirmasina gore S tipine
uymaktadir.

20 4

qe (mg/e)

3000

0 1000 2000
Ce (mg/L)

Sekil 4.254: SDS’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Giles izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izoterminin (Sekil 4.255) egim ve kesmesinden Langmuir sabitleri Q

ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.
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Sekil 4.255: SDS’nin BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Langmuir izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izoterminin (Sekil 4.256) egim ve kesmesinden Freundlich

sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.

45 -
o K
X
4.0 A x
- 4
35 -
30 -
x
25 : : : : .
4 5 6 7 g 9

Sekil 4.256: SDS’nin BNT {izerindeki adsorpsiyonuna ait Freundlich izotermi
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4.7.3 DTAB’mn AK Uzerindeki Adsorpsiyonu

DTAB’m AK iizerindeki adsorpsiyonu 1,5-7,7 g/L derisim araliginda 298 K’de
calisildi. DTAB’1in AK’ya olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermi ¢izildi

(Sekil 4.257). g ile C. arasinda cizilen grafik Giles siniflandirmasina gore S tipine
uymaktadir.

300 -
240 -
o 180 -
El
$ 120
60 -
0 . . . .
0 2000 4000 6000 8000
Ce (mg/L)
Sekil 4.257:

DTAB’mm AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Giles izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izoterminin (Sekil 4.258) egim ve kesmesinden Langmuir sabitleri Q

ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.
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Sekil 4.258: DTAB’1n AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Langmuir izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izoterminin (Sekil 4.259) egim ve kesmesinden Freundlich

sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.

Ing,
[ [
= i
1 Il
)|

o
LA
1

4.0 T T T T 1
10

-
(=]

1
(=]
D

Sekil 4.259: DTAB’1n AK iizerindeki adsorpsiyonuna ait Freundlich izotermi
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4.7.4 DTAB’n BNT Uzerindeki Adsorpsiyonu

DTAB’m BNT iizerindeki adsorpsiyonu 1,5-7,7 g/L derisim aralifinda 298 K’de
calisildi. DTAB’1in BNT’ye olan ilgisinin belirlenmesi amaciyla Giles izotermi ¢izildi

(Sekil 4.260). q. ile C. arasinda ¢izilen grafik Giles simiflandirmasina gore L tipine
uymaktadir.

600

400 -

Qe (mge)

200 -

0 2000 4000 6000 8000
C: (mg/L)

Sekil 4.260: DTAB’1n BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Giles izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.3’e gore C./q. ile C, arasinda

cizilen Langmuir izoterminin (Sekil 4.261) egim ve kesmesinden Langmuir sabitleri Q

ve b hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.
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Sekil 4.261: DTAB’1n BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Langmuir izotermi

Adsorpsiyon kapasitesinin belirlenmesi amaciyla Esitlik 2.4’e gore Ing. ile InC.
arasinda ¢izilen Freundlich izoterminin (Sekil 4.262) egim ve kesmesinden Freundlich

sabitleri n ve k hesaplandi. Bulunan degerler Tablo 4.63’te verildi.
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Sekil 4.262: DTAB’1n BNT iizerindeki adsorpsiyonuna ait Freundlich izotermi
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Tablo 4.63: SDS ve DTAB’1n; AK ve BNT iizerindeki adsorpsiyonlarina ait Langmuir ve

Freundlich izoterm sabitleri

Langmuir izotermi

Freundlich izotermi

Q(mg/g) b (L/g) x10° R’ n Kk R?
AK+SDS 483,09 0,07 0,912 0,60 3,09 0,900
AK+DTAB 296,74 0,19 0,994 0,34 15,19 0,773
BNT+SDS 80,78 0,28 0,985 0,42 3,05 0,794
BNT+DTAB 645,16 0,09 0,997 0.48 9,13 0,977
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4.8 REJENERASYON CALISMALARI

Bu caligmada kullanilan ila¢ etken maddeleri arasinda calisma sartlarinin saglanmasi
acisindan en uygun ila¢ etken maddesi olan PM, rejenerasyon ¢alismalar icin secildi ve
PM ile yiiklenmis AK’nin (AK-PM’nin) kimyasal (¢6ziicii) ve termal rejenerasyonu

calisildi

4.8.1 Coziicii Rejenerasyonu

Coziicii rejenerasyonu alkoller ile; yani metanol, etanol ve izopropanoliin ayni sartlar
altinda karsilagtirmali olarak kullanilmasi ile yiiriitiildii. AK iizerinde adsorplanmig
halde bulunan PM’nin yiizeyden desorpsiyonu i¢in optimum siirenin belirlenmesi
amactyla AK-PM’nin c¢oziiciiler ile rejenerasyonu 298 K’de zamana bagh olarak
calisildi. Sekil 4.263’ten de goriildigii gibi ilk 6 saatte giderek artan desorpsiyon
veriminde 6 ile 24 saat arasinda kiiciik bir artis olurken, 24 saatten sonra kullanmilan

biitiin ¢oziiciiler icin herhangi bir artis goriilmedi. Optimum desorpsiyon siiresi 24 saat

olarak tespit edildi.
100
20
60 -
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Sekil 4.263: PM’nin desorpsiyon veriminin zamanla degisimi
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Coziicii/su oraninin desorpsiyona olan etkisinin belirlenmesi amaciyla farkli ¢oziicii/su
oranlar kullanilarak AK-PM’nin 298 K’de 24 saat boyunca rejenerasyonlar1 ¢alisildi.
Farkli ¢oziicii/su oranlar i¢in bulunan desorpsiyon verimleri Sekil 4.264’te gosterildi.
Sekil 4.264’ten de goriildigii gibi PM i¢in en yiiksek desorpsiyon verimi %40

izopropanol ile elde edildi.

100
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3 —— MeOH
40 1 —=— EtOH

—e— IzopOH

20 1
0

0 20 40 &0 20 100

% goziici (saf suda)

Sekil 4.264: Farkli ¢oziicii/su oranlarinin PM’nin desorpsiyon verimine etkisi

Bulunan optimum sart (%40 izopropanol ve 24 saat) kullanilarak 298 K’de arka arkaya
adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri yapildi. AK ve AK-PM’ye uygulanan c¢oziicii
muamelelerinden sonra alinan karbon numunelerine adsorpsiyon kapasitesi testleri
yapildi. Adsorpsiyon kapasitesi degerleri kullanilarak hesaplanan rejenerasyon verimi

ve adim rejenerasyon veriminin degisimi Sekil 4.265°te gosterildi.
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Sekil 4.265: Adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri boyunca rejenerasyon (a) ve adim
rejenerasyon (b) veriminin degisimi

Tablo 4.64 ve 4.65 ¢oziicii ile muamelenin Oncesi ve sonrasinda karbon numunelerinin

fizikokimyasal Ozelliklerini gosterir.

Tablo 4.64: Coziicii ile muamelenin Oncesi ve sonrasinda karbon numunelerinin kimyasal
analizi ve pHpzc degerleri

C(%ag) H(%ag) N(%ag) S(%ag) O (% ag.) pHpzc
AK 955 0.8 0.6 0.3 2.7 7.3
AK-MeOH  95.8 0,7 0,6 0,3 2.9 7.2
AK-EtOH 957 0,7 06 0.3 2.8 72

AK-izopOH 95,3 0,8 0,6 0,3 2,8 7,2
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Tablo 4.65: Coziicii ile muamelenin Oncesi ve sonrasinda karbon numunelerinin yiizey ve
gozenek ozellikleri

SgET Vioplam Vmikro Vinezo

(m*/g) (cm¥/g) (em’/g) (em’/g)
AK 1062 0,536 0,329 0,107
AK-PM 250 0,162 0,046 0,051
AK-MeOH 1057 0,535 0,325 0,105
AK-EtOH 1059 0,535 0,327 0,105
AK-IzopOH 1061 0,536 0,327 0,105
AK-PM40izopOH-1 705 0,372 0,198 0,105
AK-PM40izopOH-2 698 0,369 0,192 0,103
AK-PM40izopOH-3 689 0,354 0,183 0,099
AK-PM40izopOH-4 675 0,347 0,175 0,092
AK-PM40izopOH-5 672 0,342 0,171 0,087

4.8.2 Termal Rejenerasyon

Termal rejenerasyon kapsaminda AK-PM’nin rejenerasyonu mikrodalga cihazi ve
elektrikli firin ile aym kosullar altinda karsilastirmali olarak caligildi. Adsorbat-
adsorban etkilesimlerinin sicaklikla degisimini gormek icin, Oncelikle AK-PM
diferansiyel termogravimetrik analiz ile karakterize edildi. Bu analiz sonucunda Sekil
4.266’dan da goriildiigi gibi 373, 573 ve 773 K dolaylarinda ii¢ desorpsiyon piki agiga
cikti.
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Sekil 4.266: AK ve AK-PM’nin diferansiyel termogravimetrik analizi

Burada hem AK’da hem de AK-PM’de goriilen birinci pik yaklagik 373 K’de numune
icerigindeki nemin ayrildigina isaret eder. Sadece AK-PM’de goriilen diger pikler ise
ilag etken maddesi ve karbon yiizeyi arasindaki farkli adsorpsiyon aktif bolgelerindeki
etkilesimlere isaret eder. Bu grafikten rejenerasyon sicakliginin adsorplanmis PM’nin
her iki fraksiyonunu da desorbe edecek kadar yiiksek olmasi gerektigi goriiliir. Yapilan
on denemelerde 573 K’in altindaki sicakliklarin ¢ok diisiik oldugu ve uzun rejenerasyon
siirelerinde bile PM’nin birinci fraksiyonunun ancak kiiciik bir miktarin1 desorbe
edebildigi tespit edildi. Bu nedenlerle rejenerasyon ¢alismalar1 573 ile 773 K arasindaki

sicakliklarda yiiriitiildii.

Rejenerasyon sirasinda PM ya da dekompozisyon {iriinlerinin desorpsiyonunun her iki
cihaz icin de 473-773 K arasinda gergeklestigi cikis gazlarindaki renk degisimleri ile
gozlendi. Ayrica es zamanl olarak reaktoriin iistteki daha soguk olan kisimlarinda
beyazimsi yogunlagsma iiriinlerinin olustugu goriildii. Rejenerasyon sonrasi elde edilen

karbon numuneleri de diferansiyel termogravimetrik analiz ile karakterize edildi.
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Sekil 4.267: AK-PM’nin mikrodalga cihaz1 ve elektrikli firinda 573 K’de farkli siirelerde
gerceklestirilen rejenerasyonlarindan sonra elde edilen numunelerin diferansiyel
termogravimetrik analizleri
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Sekil 4.268: AK-PM’nin mikrodalga cihaz1 ve elektrikli firinda 623 K’de farkl siirelerde
gerceklestirilen rejenerasyonlarindan sonra elde edilen numunelerin diferansiyel
termogravimetrik analizleri
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Sekil 4.267 ve 4.268, her iki cihazda 573 ve 623 K’de farkl siirelerde rejenere edilmis
karbon numunelerinin diferansiyel termogravimetrik analiz sonuclarini gosterir. 573 ve
623 K’de her iki cihazda yapilan rejenerasyonlardan sonra adsorplanmis PM’nin ikinci
fraksiyonuna karsilik genel 773 K civarindaki pikin kaybolmadigi, dolayisiyla
desorpsiyonun bu kosullarda yetersiz oldugu ve yine bu kosullarda mikrodalga
cihazinda yapilan rejenerasyonda desorpsiyonun daha fazla oldugu goriilityor. 623 K’de
elektrikli firindaki rejenerasyon adsorplanmis PM’nin sadece birinci fraksiyonunun
desorpsiyonunu saglarken, mikrodalga rejenerasyonu PM’nin her iki fraksiyonunun da
uzaklastirilmasinmi sagladi. 623 K’de elektrikli firinda yapilan rejenerasyonda uygulanan
uzun siirelerde bile karbonda desorbe olmadan kalan PM miktarinin ¢ok fazla olmasi
sebebiyle, 673 ve 773 K’de deneyler yapildi. Sekil 4.269°da elektrikli firin ile yapilan
rejenerasyonda PM’nin tamamen desorbe olmasi icin 773 K sicakliga c¢ikmanin
gerektigi goriiliiyor. Aym sekilden 773 K’de farkli cihazlar ile yapilan rejenerasyon
sonrasinda elde edilen grafiklerin birbirine yakin oldugu, yani yiiksek sicakliklarda

cihazlar aras1 farkin kiiciildigi de goriiliiyor.
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Sekil 4.269: AK-PM’nin mikrodalga cihaz1 ve elektrikli firinda 673 ve 773 K’de
gerceklestirilen rejenerasyonlarindan sonra elde edilen numunelerin diferansiyel
termogravimetrik analizleri
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AK ve AK-PM’ye uygulanan termal islemlerden sonra alinan karbon numunelerine
adsorpsiyon kapasitesi testleri yapildi ve sonuglar Sekil 4.270’te gosterildi. Ham haldeki
AK’ya elektrikli firinda ve mikrodalga cihazinda uygulanan termal islemlerin
sonucunda AK’nin adsorpsiyon kapasitesinin ¢ok degismedigi goriildii. Ancak AK-
PM’nin her iki cihazda 623 K’deki rejenerasyonundan sonra elde edilen karbon
numunesinin PM adsorpsiyon kapasiteleri biiyiik olciide diistii. Bunun yan1 sira sicaklik
673 ve 773 K’e cikarildiktan sonra da adsorpsiyon kapasitelerinde, 6zellikle mikrodalga

cihazinda islem goren karbon numuneleri icin daha belirgin olan dnemli bir diisiis oldu.
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Sekil 4.270: Ham AK’nin, termal islem gormiis AK’nin ve AK-PM’nin se¢ilen farkli sicaklik ve
stirelerde rejenerasyonundan sonra elde edilen numunelerin adsorpsiyon kapasitelerinin
karsilagtirilmast

Farkli sicakliklar ve siirelerde yapilan rejenerasyon deneylerinden sonra optimum
sonucun elde edildigi kosul (773 K ve 20 dakika) kullanilarak art arda adsorpsiyon-
rejenerasyon dongiileri yapildi. AK ve AK-PM’ye uygulanan termal iglemlerden sonra
alman karbon numunelerine adsorpsiyon Kkapasitesi testleri yapildi. Adsorpsiyon
kapasitesi degerleri kullanilarak hesaplanan rejenerasyon ve adim rejenerasyon
veriminin dongiiler boyunca degisimi Sekil 4.271°de gosterildi. Sekilden de goriildiigii

gibi rejenerasyon verimi dongiiler boyunca asama asama diistii ve bu diisiis ozellikle
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mikrodalga cihazinda yapilan rejenerasyonlarda ve birinci dongiiden sonra daha belirgin
oldu. Elektrikli firinda ise daha iyi sonuclar elde edildi. Birinci dongiideki diististen

sonra, rejenerasyon verimi yavasca yiikseldi ve dort dongiiden sonra %80’in iizerine

cikti.
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Sekil 4.271: Adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri boyunca rejenerasyon (a) ve adim
rejenerasyon (b) veriminin degisimi

Tablo 4.66 ve 4.67 termal islemin Oncesi ve sonrasinda karbon numunelerinin

fizikokimyasal 6zelliklerini gosterir.

Tablo 4.66: Termal islemin 6ncesi ve sonrasinda karbon numunelerinin kimyasal analizi ve

pHpzc degerleri
C (% ag.) H (% ag.) N (% ag.) S (% ag.) O (% ag.) pHpzc
AK 95,5 0,8 0,6 0,3 2,7 7,3
AKW623-60 96,2 0,7 0,4 0,2 2,5 7,5
AKW673-60 96,5 0,6 0,3 0,2 2,4 74
AKW773-60 96,8 0,6 0,3 0,2 2,1 7,8
AKE623-60 96,4 0,7 0,3 0,2 2,4 7,6
AKE673-60 96,3 0,7 0,4 0,5 2,2 7,6

AKE773-60 96,7 0,7 0,3 0,2 2,1 1,5
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Tablo 4.67: Termal islemin 6ncesi ve sonrasinda karbon numunelerinin yiizey ve gézenek

ozellikleri

SgET Vioplam Vmikro Vinezo

(m*/g) (cm¥/g) (em’/g) (em’/g)
AK 1062 0,536 0,329 0,107
AK-PM 250 0,162 0,046 0,051
AKW623-60 1060 0,536 0,330 0,106
AKW673-60 1064 0,536 0,331 0,106
AKW773-60 1065 0,536 0,331 0,106
AKE623-60 1070 0,540 0,333 0,105
AKE673-60 1082 0,544 0,337 0,107
AKE773-60 1095 0,550 0,340 0,107
AK-PMW773-1 578 0,325 0,163 0,101
AK-PMW773-2 586 0,329 0,132 0,096
AK-PMW773-3 610 0,335 0,104 0,087
AK-PMW?773-4 598 0,337 0,104 0,065
AK-PMW773-5 591 0,338 0,104 0,040
AK-PME773-1 717 0,384 0,203 0,111
AK-PME773-2 728 0,389 0,211 0,108
AK-PME773-3 757 0,395 0,217 0,105
AK-PME773-4 812 0,415 0,223 0,118

AK-PME773-5 860 0,480 0,242 0,130
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5. TARTISMA VE SONUC

Fiziksel ve kimyasal 6zellikleri farklilik gosteren bes ilac etken maddesinin (PM, TFP,
TM, CM, IBU) 10-100 mg/L derisim aralifinda sulu ortamda ve iyonik yiizey aktif
maddeler (SDS ve DTAB) varliginda adsorpsiyonu ¢alisildi. Adsorpiyon ¢alismalarinda
organik (AK) ve anorganik (BNT) olmak iizere iki adet adsorban ayni kosullar altinda
kullanildi.

298 K’de ve 100 mg/L baslangi¢ derisiminde her bir ila¢ etken maddesi icin derisimin
zamanla degisimi izlenerek AK ve BNT adsorpsiyonunun denge siireleri tespit edildi.
AK ve BNT icin bulunan denge siireleri Tablo 5.1°de gosterildi. Derisimin zamanla
degisimi deneyleri KMD alti ve KMD iistii derisimlerdeki YAM varliginda da
tekrarland1 ve her iki YAM varliginda da denge siirelerinde herhangi bir degisiklik
olmadigr gozlendi. Ortamda YAM bulunmasinin adsorbatlarin denge siiresine etki
etmedigi tespit edildi. Grzadka [96] da benzer sekilde polisakkarit adsorpsiyonunda

ortamda YAM varliginin denge siiresine onemli bir etkide bulunmadigim tespit etmistir.

Tablo 5.1: Ilag etken maddelerinin AK ve BNT adsorpsiyonlarina ait denge siireleri

AK adsorpsiyonu BNT adsorpsiyonu
PM 168 sa (7 giin) 22 sa
TFP 168 sa (7 giin) 23 sa
™ 144 sa (6 giin) 24 sa
KM 72 sa (3 giin) 22 sa
IBU 48 sa (2 giin) 17 sa

Sulu ortamda ve YAM varlifinda elde edilen derisimin zamanla degisimi verileri
Lagergren Birici Derece ve Yalanci ikinci Derece esitliklerine uygulanarak hiz sabitleri
hesaplandi ve R” degerleri esas alinarak yapilan karsilastirma sonucunda, AK
adsorpsiyonunda biitiin ila¢ etken maddelerinin hem sulu ortamda hem de YAM
varhigindaki adsorpsiyonlarinin Yalanci 2. derece esitligine daha iyi uydugu goriildii.

BNT adsorpsiyonunda ise, sadece IBU nun sulu ortamdaki adsorpsiyonunun Lagergren
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1. derece esitligine uydugu, diger dort ilag etken maddesinin tiim adsorpsiyonlarinin ise
Yalanc1 2. derece esitligine daha iyi uydugu goriildii. Ayrica tanecik igi difiizyon
grafikleri cizilerek ilgili sabitler hesaplandi. Cizilen grafikler yardimiyla calisilan
sartlarda adsorpsiyon mekanizmasinda tanecik ici difiizyonun rol oynadig1 goriildii. Ug
farkli tipte degisimin goriildiigii bu grafiklerde, baslangigta goriilen egri sinir tabaka
etkisini, daha sonra gelen dogrusal kisim tanecik i¢i difiizyonu ve en sonda goriilen
diizliik ise denge bolgesini ifade eder. Dogrusal kismin orijinden ge¢cmiyor olmasi ise,

hiz1 kontrol eden tek adimin tanecik i¢i difiizyon olmadigin1 gosterir.

Sulu ortamda yapilan adsorpsiyon calismalari sonucunda calisilan tim ilag etken
maddelerinin AK ve BNT {iizerindeki adsorpsiyonlarinin Giles siniflandirmasina gore L
tipine uydugu belirlendi. L tipi izotermde baslangi¢c egiminin degisimi, adsorbandaki
bolgeler dolduk¢a adsorbat molekiillerinin bos adsorpsiyon bolgeleri bulmalarinin
zorlugundaki artis1 gosterir. Bu tip izotermde adsorplanmis molekiiller dikey olarak
yerlesmedigi gibi, ¢oziicii ile kuvvetli bir yarisma da yoktur. Adsorpsiyon deneyleri 298
K’de KMD alt1 ve iistiindeki derisimlerde YAM varliginda tekrarlandi. AK ile YAM
varliginda yapilan adsorpsiyonlarin sonuglarina bakildiginda; izoterm sekillerinde
ozellikle baslangi¢ egimlerinde degisiklikler oldugu gozlendi. SDS varliginda yapilan
calisgmalarda PM ve TFP’ye ait izotermlerin baslangic egimlerinin (6zellikle KMD
altinda) artarak H tipine yaklastig1 goriildii. H tipi izoterm L-tipinin 6zel bir seklidir ve
adsorbatin adsorbana olan yiiksek ilgisini gosterir. Yine SDS varliginda yapilan TM
(ozellikle KMD iistiinde) ve KM (KMD altinda ve iistiinde) adsorpsiyonlarinda
izotermlerin baslangic egimleri degiserek izoterm sekilleri S tipine yaklasti. S-tipi
izotermde baslangi¢ eSiminin degisimi derisim arttikca adsorpsiyonun kolaylastigini
gosterir. Adsorban icin (adsorbat ile coziicii molekiilleri ya da baska bir adsorbatin
molekiilleri arasinda) kuvvetli bir yarisma vardir. SDS varliginda yapilan IBU
adsorpsiyonunda ise izotermlerin baslangic egimleri azalmakla birlikte sekilleri L tipini
korudu. DTAB varliginda yapilan ¢alismalarda ise izotermlerin baslangi¢ egimleri yine
azalmakla birlikte tipleri degismedi. BNT ile YAM varliginda yapilan adsorpsiyonlarin
sonuclarina gore; izoterm tiplerinde herhangi bir degisiklik gozlenmedi. Giles

izotermleri L tipi olan sekillerini korudu.
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Adsorpsiyon deneylerinden elde edilen veriler Langmuir ve Freundlich esitlikleri
kullanilarak modellendi ve ilgili sabitler hesaplandi. Elde edilen izotermlerin R*
degerleri esas alinarak yapilan karsilagtirmada adsorpsiyonlarin Langmuir esitligine
Freundlich esitliginden daha iyi uydugu goriildii. Calisilan ila¢ etken maddelerinin AK
ve BNT adsorpsiyonlar icin Langmuir izoterminden bulunan adsorpsiyon kapasitesi

(Q) degerleri Sekil 5.1’de karsilastirildi.
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Sekil 5.1: Tlag etken maddelerinin AK iizerindeki adsorpsiyonlari i¢in YAM yoklugu ve
varliginda elde edilen kapasite degerlerinin karsilastiriimasi

Sekil 5.1°de goriildiigii gibi AK {iizerinde adsorplanma kapasitesi en diisiik olan ilag
etken maddeleri PM ve TFP’dir. PM ve TFP’nin benzer adsorplanma egilimi
gostermeleri adsorpsiyon kapasitesi degerlerinden de goriilmektedir. Bu durum
fenotiyazin grubu ilag etken maddeleri olan PM ve TFP’nin benzer molekiil yapilar ve
fiziksel oOzelliklere sahip olmalar1 ile agiklanabilir. Bununla birlikte adsorpsiyon
kapasitelerinin ilac etken maddelerinin sudaki c¢oziiniirliigiiniin azalmasi ile arttig1 da
goriildii. Diisiik coziiniirliige sahip olan ii¢ ila¢ etken maddesinin (TM, KM, IBU)
adsorpsiyon kapasiteleri, yiiksek c¢oOziiniirliige sahip olan fenotiyazinlere gore daha
yiiksek bulundu. Sudaki ¢oziiniirlikk siras1t TM > KM > IBU seklinde olan bu ii¢ ilag
etken maddesinin adsorpsiyon kapasiteleri TM < KM < IBU seklinde siralandi. Bu
durum adsorpsiyonu yiiriiten kuvvetler arasinda hidrofobik etkilesimin etkinligini

gosterir. Calisilan ortamda fenotiyazin grubu ila¢ etken maddeleri (+) yiiklii; TM ile
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KM (+) yiiklii ve notral tiirlerinin bir karisimi; IBU ise (-) yiiklidiir. (+) yiikli AK
yiizeyi iizerinde IBU adsorpsiyonu i¢in en yiiksek kapasite degerinin gozlenmesi

adsorpsiyonda elektrostatik etkilesimin de rol oynamasi ile agiklanabilir.

Adsorpsiyon siirecine sicakligin etkisini incelemek icin; AK ile sulu ortamda farkl
sicakliklarda yapilan adsorpsiyon deneylerinden elde edilen veriler kullanilarak AH® ve
AS° degerleri hesapland1 (Tablo 4.11). Bulunan AH" degerlerinin sifirdan biiyiik olmasi
adsorpsiyonun endotermik oldugunu, sifirdan kiiciik olmasi ise adsorpsiyonun
ekzotermik oldugunu gosterir. Buna gore PM, TFP ve KM’nin AK iizerindeki
asorpsiyonlar1 endotermik; TM ve IBU’nun ise ekzotermiktir. AS° degerlerinin sifirdan
biiyiik olmas1 kati-sivi ara yiizeyinde serbestlik derecesinin arttigini, sifirdan kiigiik
olmasi ise azaldigim gosterir. Endotermik olan siireclerde AS° degeri sifirdan biiyiik,

ekzotermik olanlarda ise sifirdan kiigiik bulunmustur.

flac etken maddelerinin YAM’ler varliginda adsorpsiyonu oldukca kompleks bir
sisteme neden olur. Bu ortamda, ilag etken maddelerinin AK ve BNT iizerindeki
adsorpsiyonunun yamisira, YAM’lerin AK ve BNT iizerindeki adsorpsiyonu ve

misellerle ila¢ etken maddelerinin etkilesimi de s6zkonusudur.

Bu nedenle YAM varliginda yapilan adsorpsiyon caligmalarinin daha iyi anlasilabilmesi
icin SDS ve DTAB’1n adsorbanlar iizerinde tek basina adsorpsiyonlar ayrica ¢alisildi.
Bu calismalar sonucunda (-) yiikli SDS’nin (+) yiikli AK yiizeyine, (+) yiiklii
DTAB’dan daha fazla adsorplanma egilimi gosterdigi goriildii. (+) yiiklii DTAB’1n ise
(+) yiiklii BNT yiizeyine, (-) yiiklii SDS’den daha fazla adsorplanma egilimi gosterdigi
tespit edildi. Bu sonuclar ayrica ila¢ etken maddelerinin AK ve BNT yiizeyindeki
adsorpsiyonlart i¢in ©ngorillen mekanizmalari da destekledi. YAM’lerin her iki
adsorban {iizerindeki adsorpsiyonlarinin cok kisa siirede (yaklasik 5 dakika iginde)
gerceklestigi goriildii. YAM’lerin adsorpsiyonlarinin kisa siirede dengeye gelmis olmast
daha Once yapilmis calismalarla da uyum gostermistir. Ayrica YAM’ler icin ¢izilen
adsorpsiyon izotermleri, YAM’lerin tipik adsorpsiyon izotermlerine uyum

saglamistir [11, 97].
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Sekil 5.2: YAM’lerin AK ve BNT {izerindeki adsorpsiyonlarinin
kapasite degerlerinin karsilastirilmasi

AK ile KMD altinda ve iistiindeki derisimlerde SDS varliginda yiiriitiilen adsorpsiyon
deneylerinde, biitiin ila¢ etken maddelerinin adsorpsiyon kapasitelerinin dnemli dl¢iide
azaldig goriildii (Sekil 5.1). SDS’nin AK’ya olan yiiksek ilgisi dikkate alinarak; KMD
altinda bu durumun (+) yiiklii karbon yiizeyi icin (-) yiiklii SDS molekiilleri ile ilag
etken maddeleri arasindaki yarismadan kaynaklandigi diistiniilmektedir. Bu da AK
yiizeyinin bir kisminin ¢ok kisa bir siire icinde SDS molekiilleri ile kaplandigini ve ilag
etken maddelerinin sulu ortama kiyasla yiizeye ulagsmakta zorlandigim gosterir. Erding
ve dig. [78] de benzer sekilde tiyoridazin hidrokloriiriin AK {iizerindeki adsorpsiyon

kapasitesinin SDS varliginda azaldigin1 gostermislerdir.

SDS miselleri bulunan (KMD iistii) derisimlerde ise adsorpsiyon kapasitelerinde daha
bilyiik bir azalma goriildii. (-) yiiklii SDS miselleri (+) yiikli molekiiller ile etkilesim
gosterdiginden [98, 99], KMD iistiinde (+) yiiklii ila¢ etken maddeleri ile anyonik SDS
miselleri arasindaki etkilesim sonucu, PM, TFP, TM, KM karbon yiizeyine tutunmak
yerine SDS misellerine baglanma baska bir deyisle misellerle ¢oziindiiriilme egilimi
gosterirler. Sonu¢ olarak bu davranis hem ila¢ etken maddelerinin AK {izerindeki
adsorpsiyonunun ila¢ etken maddelerinin misellere baglanmasi iizerinden yiiriimesi hem
de alternatif olarak anyonik miseller tarafindan c¢oziindiiriilmesiyle aciklanabilir.

IBU’nun SDS miselleri varliginda AK iizerindeki adsorpsiyonundaki azalmaya neden
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olan ortamdaki elektrostatik itmenin, KMD altinda goriilen elektrostatik itmeden daha
giiclii olmasiyla agiklanabilir. (-) yiiklii SDS miselleri IBU nun AK yiizeyine ulagsmasini

zorlastirmasi sonucu yarigmali adsorpsiyona neden olur.

AK ile KMD altinda ve iistiindeki derisimlerde katyonik DTAB bulunan ortamda
yapilan adsorpsiyon deneylerinde, calisilan tiim ilag etken maddelerinin adsorpsiyon
kapasitelerinin diistiigli gozlendi. DTAB bulunan ortamda yapilan adsorpsiyonlarda
adsorpsiyon kapasiteleri PM, TFP, TM, KM i¢in, SDS varliginda yapilan adsorpsiyon
calismalarindaki degerlerden daha diisiik bulundu. DTAB’1n AK’ya olan adsorplanma
egilimi ve adsorpsiyonun cok kisa siirede gerceklesmesi sonucu AK yiizeyi pozitif
yiikli DTAB molekiilleri ile kaplanir ve pozitif yiikli ila¢ etken maddelerinin AK
yiizeyine yaklasarak yilizeyde yer bulmasi daha da zorlasir. Ayrica (+) yiiklii organik
molekiillerin (+) yiiklii YAM’ler ile ancak ¢ok zayif etkilesimler yapabildigi gbz oniine
almirsa [99], (+) yiiklii DTAB ile (+) yiiklii ilag etken maddeleri arasindaki hidrofobik
etkilesimin ¢ok zayif olmasi bu ila¢ etken maddelerinin DTAB misellerine bagli olarak

da 6nemli miktarda adsorplanmasina imkan vermeyebilir.

Sonu¢ olarak hem KMD altinda hem de KMD iistiinde adsorpsiyon kapasitesi
azaldigindan, s6z konusu yarismali adsorpsiyon sirasinda, adsorpsiyon hizi ¢ok yiiksek

olan DTAB’1n adsorpsiyonu daha elveriglidir.

(-) yukli ilag etken maddesi IBU icin bulunan kapasite degerleri incelendiginde, (+)
yiiklii olanlarin aksine SDS varliginda yapilan adsorpsiyondan bulunan kapasite
degerinin DTAB varliginda yapilan adsorpsiyondan bulunan kapasite degerinden daha
diisiik oldugu goriiliir. Burada adsorpsiyon kapasitesinde goriilen kiiciik miktardaki
azalma IBU ve DTAB’mn zit yiikler tasimalarindan dolayi, AK yiizeyine adsorplanan
DTAB’m IBU adsorpsiyonunu SDS kadar engellememesinden kaynaklanir. Ayrica (+)
yiiklii YAMler ile (-) yiiklii organik molekiiller arasindaki etkilesimler [100], IBU nin

SDS miselleri ile yilizeyde bir miktar tutunabilmesine imkan verebilmistir.
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Sekil 5.3: Ilag etken maddelerinin BNT iizerindeki adsorpsiyonlari icin YAM yoklugu ve
varliginda elde edilen kapasite degerlerinin karsilagtirilmasi

Sulu ortamda BNT adsorpsiyonu sonuglari i¢in diizenlenen Sekil 5.3’de de goriildiigii
gibi, BNT {izerinde adsorplanma kapasitesi en yiiksek olan ila¢ etken maddelerinin PM
ve TFP, en diisiik olanin ise IBU oldugu saptandi. Benzer molekiiler yapiya sahip olan
PM ve TFP’nin adsorpsiyon kapasitesi degerleri de birbirine sayisal olarak yakin
bulundu. Adsorpsiyon kapasitesi molekiiliin ¢oziiniirliigiiniin azalmas1 ile azalirken,
¢Oziiniirliigli en az olan IBU’da en diisiik kapasite degeri gozlendi. Ayrica (+) yiiklii ilag
etken maddeleri (+) yiiklii BNT yiizeyine (-) yiiklii IBU’ya gore daha fazla adsorplanma
egilimi gosterdiler. Bu durum BNT adsorpsiyonunda katyon degisimi mekanizmasinin
baskin olmasiyla agiklanabilir. Katyon degisimine imkan veren katyonik ila¢ etken
maddeleri i¢in (PM, TFP) en yiiksek kapasite degerleri bulunmus, (-) yiiklii olan
IBU’nun kapasite degeri ise diisiikk diizeyde kalmistir. Bulunan bu diisiik kapasite
degerinin ise (-) yikli IBU ile (+) yikli BNT yiizeyi arasindaki elektrostatik
etkilesimin bir sonucu oldugu diisiiniilebilir. Calisilan ortamda katyonik ve nétral
tiirlerinin bir karisimi olarak bulunan TM ve KM’nin adsorpsiyon kapasiteleri ise bu
mekanizmay1 destekler sekilde yiiksek ve diisiik degerler arasinda (yani (+) yiikli

fenotiyazinlerden az, (-) yiiklii IBU’dan fazla) yer aldu.

Adsorpsiyon siirecine sicakligin etkisini incelemek icin; BNT ile sulu ortamda farkli

sicakliklarda yapilan adsorpsiyon deneylerinden elde edilen veriler kullanilarak AH" ve



242

AS® degerleri hesaplandi (Tablo 4.42). Bulunan AH° degerlerine gére PM ve TFP’nin
BNT iizerindeki adsorpsiyonlart endotermik; TM, KM ve IBU’nun ekzotermiktir.
Endotermik olan siireclerde AS° degeri sifirdan biiyiik, ekzotermik olanlarda ise sifirdan
kiigiik bulunmustur. Buna gére PM ve TFP adsorpsiyonlarinda kati-siv1 ara yiizeyinde
serbestlik derecesinin arttigi; TM, KM ve IBU adsorpsiyonlarinda ise azaldigi

sOylenebilir.

BNT ile SDS varliginda yapilan adsorpsiyonlarda; adsorpsiyon kapasitelerinde farkl
degisiklikler goriildii. KMD altindaki derisimde SDS bulunan ortamda, PM ve TFP’nin
adsorpsiyon kapasitelerinde onemli bir artisin oldugu goriildii. SDS’nin BNT’ye az da
olsa bir miktar ilgi gostermesi (+) yiiklii BNT yiizeyi ile (-) yikli SDS molekiilleri
arasindaki elektrostatik etkilesimden kaynaklanir. Ancak adsorpsiyonun kapasitesinin
SDS’nin AK iizerindeki adsorpsiyonuna gore daha diisilk oldugu bulundu. Cok hizh
gerceklesen bu adsorpsiyon sonucu BNT yiizeyi SDS ile bir miktar yiiklenir ve yiizeyde
(-) yiikler artar. Bu durum BNT yiizeyinde SDS ile yapilan bir ¢esit modifikasyon
(ylizey yapisinin degisimi) gibi diisiiniilebilir [13, 82, 83, 101, 102] ve organik madde
ile gerceklesen bu modifikasyon (organokil) BNT’ye hidrofobik 6zellik kazandirir.
Jano§ ve Smidové [10] benzer sekilde KMD altinda SDS varligimin boyar maddenin
demir hiimat iizerindeki adsorpsiyonunu arttirdigini, KMD iistiinde ise azalttigim

gostermislerdir.

KMD iistiinde bu artisin gozlenememesi, aksine biiylik bir azalmanin izlenmesi;
katyonik ila¢ etken maddelerinin misel bulunan ortamda SDS ile etkilesimleri sonucu
[98, 99], BNT yiizeyinde tutunmak yerine misellere baglanma egilimleri ile
aciklanabilir. Ortamda katyonik ve nétral tiirlerinin bir karisim1 halinde bulunan TM ve
KM’nin adsorpsiyon kapasitesindeki artisin daha kiiciik bir boyutta goriilmesi ve IBU
adsorpsiyonunda ise artis yerine azalmanin goriillmesi Ongoriilen mekanizmay1
destekler. (-) yiiklii IBU nun yine (-) yiiklii SDS ile bir miktar kaplanan BNT yiizeyine
elektrostatik itmeden dolay1 yaklasmakta zorlanmasi adsorpsiyonun kapasitesinin sulu
ortamda bulunan kapasite degerinin de altinda ¢ikmasina sebep olur. (-) yiikli SDS
BNT yiizeyi i¢in (-) yiikli IBU ile yarismaya girer ve SDS adsorpsiyonunun ¢ok kisa
siirede gerceklesmesinin etkisiyle BNT yiizeyinde daha fazla adsorplanir. KMD

tizerindeki derisimde SDS bulunan ortamda ise TM ve KM’nin adsorpsiyon kapasiteleri
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hemen hemen aym kalirken IBU’da yine azalma gozlendi. TM ve KM, ortamda
katyonik ve nétral tiirlerinin bir karisimi halinde bulundugundan SDS ile etkilesimleri
adsorpsiyona daha az etki eder. TM’nin SDS miselleriyle ¢oziindiiriilmesi ile BNT
yiizeyine tutunmasi adsorpsiyon kapasitesinde ¢ok kiiciik bir artisa da neden olur. IBU
durumunda ise yarigmali adsorpsiyon devam etmis ve BNT yiizeyine hizlica tutunan

SDS miselleri IBU nun yiizeye yaklasmasina engel olmustur.

BNT ile KMD altinda ve iistiindeki derisimlerde DTAB bulunan ortamda yapilan
adsorpsiyonlarda da adsorpsiyon kapasitelerinde farkli degismeler gozlendi. PM, TFP,
TM, KM’nin adsorpsiyon kapasiteleri KMD altinda ve iistiindeki DTAB bulunan
ortamlarda biiyiik ol¢iide azaldi. DTAB’1in BNT ye SDS’den ¢ok daha biiyiik bir ilgi ile
ve cok kisa bir siirede katyon degisimi mekanizmasi ile tutunmasi, BNT yiizeyinin
DTAB ile dolmasina yol agar. Sonuglar katyonik yapili ilag etken maddelerinin
adsorpsiyonunda yarigmali adsorpsiyon oldugunu ve katyonik yapili ilagc etken
maddelerinin DTAB tarafindan doldurulan BNT yiizeyinde yer bulamadigin1 gosterir.
Ayrica (+) yiiklii molekiillerin katyonik YAM’ler ile etkilesiminin ¢ok zayif olmasi,
BNT yiizeyine miseller ile birlikte tutunmalarin1 da elverisli kilmaz. IBU nin BNT ile
adsorpsiyonunda goriilen 6nemli artis ise; BNT yiizeyinin kisa siirede DTAB ile dolarak
bir cesit modifiye olmas1 (yiizey yapisiin degisimi) nedeniyle BNT’yi IBU
adsorpsiyonuna oldukga elverisli duruma getirmesi ile agiklanabilir. Bu mekanizmay1
dogrular sekilde IBU’nun adsorpsiyon kapasitesinde KMD alti derisimde DTAB
varliginda ¢ok biiyiik bir artis gozlendi. IBU adsorpsiyonuna elverisli olmayan BNT
yiizeyi DTAB vardiginda IBU icin yiiksek bir adsorplanma kapasitesi gosterdi.
Katyonik YAM’lerin (-) yiikli molekiiller ile etkilesimleri [100] gbz Oniine alindiginda,
KMD iistiinde adsorpsiyonun azalmasi ise DTAB ile IBU arasinda gerceklesen
etkilesim yani misellere baglanma egilimi ile agiklanabilir. Bulunan diisiik adsorpsiyon
kapasitesi degeri ise bir miktar IBU’nun BNT yiizeyine DTAB miselleri ile birlikte

tutundugunu gosterir.

Adsorpsiyon c¢aligmalarindan sonra rejenerasyon caligmalari icin en uygun ilag etken
maddesi olan PM ve adsorban olarak AK secilerek farkli yontemler ile rejenerasyon
calisildi. Kimyasal rejenerasyon deneylerinde alkoller (metanol, etanol ve izopropanol)

kullanildi. Deneylerden once numunelerin rejenerasyon verimi zamana bagh olarak
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izlendi ve kullanilan her bir alkol i¢in optimum rejenerasyon siiresi 24 saat olarak tespit
edildi. Daha sonra farkli alkol/su oranlar1 kullanilarak, alkol/su oraninin rejenerasyon
verimine etkisi incelendi. Saf alkoller icin desorpsiyon verimi kullanilan alkollerin
molekiil agirliginin azalmasi ile artarak asagidaki siralamayi izledi:
metanol (ma=32 g/mol) > etanol (ma=46 g/mol) > izopropanol (m,=60 g/mol)

Bu davramis molekiilleri daha kiigciik olan alkoliin mikrog6zeneklere daha kolay
ulagmasi ile aciklanabilir. Alkoller saf su ile seyreltildiginde, kullanilan baz1 alkol/su
oranlar i¢in saf alkollere gore daha yiiksek desorpsiyon verimi elde edildi. PM’nin
desorpsiyonu ic¢in en yiikksek verim %40 izopropanol ile saglandi. Ancak en yiiksek
desorpsiyon veriminin %70’in altinda olmast PM’nin tam desorpsiyonunun
saglanamadigim gosterdi. Saf ¢oziiciiler kullanildiginda daha diisiik desorpsiyon verimi
gbzlenmesinin sebebinin AK’nin saf ¢oziiciiler igindeki 1slanabilirliginin daha diisiik
olmasindan kaynaklandig1 diisiiniilebilir. Bu durum Lu ve dig. [22] tarafindan boyar
maddeler ile yiiklenmis aktif karbonlarin ¢oziicii rejenerasyonu icin bulunan sonugclar ile

uyum sagladi.

Tespit edilen optimum kosullar (%40 izopropanol ve 24 saat) kullanilarak arka arkaya
adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri yapildi. Dongiiler boyunca karbon numunelerinin
rejenerasyon veriminde kademeli bir diisiis gozlendi. Birinci dongiiden sonra %60’lara
diisen rejenerasyon verimi, iigiincii dongiiden itibaren %50’nin altinda dengelendi.
Tablo 4.64 ve 4.65’ten goriildiigii gibi tek basina ¢oziicii muamelesi AK nin kimyasal
yapis1 ya da yiizey ozelliklerini degistirmediginden, adsorpsiyon kapasitesindeki azalma
desorbe olmadan karbon yiizeyinde kalan PM molekiillerinin adsorpsiyon aktif
bolgelerini isgal etmesi sonucu bu bolgelerin bir sonraki adsorpsiyonda kullanilamamast
ile aciklanabilir. Ayrica ¢Oziicii rejenerasyonu organik ¢oziiciiniin AK’nin iizerindeki
aktif adsorpsiyon bolgeleri icin ilag etken maddesi ile yarismasina dayandigindan,
adsorpsiyon kapasitesindeki azalmada ¢oziicii rejenerasyonundan sonra AK iizerinde
kalmis olan izopropanol molekiillerinin de etkisi olabilir. Izopropanol ile doldurulmus
olan adsorpsiyon aktif bolgeleri daha sonraki dongiilerde adsorpsiyona elverissiz

olur [22].

Termal rejenerasyon deneylerinde ise klasik elektrikli firin ve mikrodalga cihazi aym

kosullar altinda kullamildi. Deneylerden ©Once adsorbat-adsorban etkilesimlerinin
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sicaklikla degisimini gormek icin, Oncelikle PM-AK diferansiyel termogravimetrik
analiz ile karakterize edildi. PM-AK’nin diferansiyel termogravimetrik analiz
sonucundan (Sekil 4.266) PM’nin AK yiizeyine farkli adsorpsiyon bolgelerindeki
etkilesimlere dayanan iki farkli fraksiyon halinde tutunmus oldugu goriildi. AK
izerindeki bagka aromatik bilesiklerin de benzer sekilde birkac desorpsiyon piki
gosterdigi Cabal ve dig. [103] tarafindan da gosterilmistir. Karbon yiizeyinde tespit
edilen her iki fraksiyonun da uzaklastirilabilecegi optimum sartlarin belirlenebilmesi

icin farkli sicakliklar ve siirelerde deneyler yapildi.

623 K’de yapilan deneylerde mikrodalga cihazi ile yapilan rejenerasyon elektrikli firin
ile yapilandan daha iyi sonu¢ verdi. Sonuglar diisiik sicakliklarda mikrodalga destekli
termal rejenerasyonun daha verimli oldugunu gésterdi. Ancak her iki cihazda da yapilan

rejenerasyonlardan sonra AK’nin PM adsorpsiyon kapasitesi biiyiik miktarda diistii.

Sicaklik 673 ve 773 K’lere yiikseltildiginde ise adsorpsiyon kapasitelerinde yine 6nemli
azalmalar oldu. Bu sicakliklarda mikrodalga cihazinda islem géren numunelerde daha
bilyiik azalmalar gozlendi. 673 K ve daha yiiksek sicakliklarda elektrikli firinin
veriminin mikrodalga cihazinin veriminden daha yiiksek oldugu goriildii. Bu sonuglar
organik maddeler ile yiiklenmis karbon materyallerin rejenerasyonu icin mikrodalga
yonteminin klasik elektrikli firin yonteminden daha verimli oldugunun gosterildigi

onceki ¢alismalar ile uyum saglamadi [18, 19, 104-112].

Bu durum rejenerasyonda sadece i1sitma mekanizmasinin degil adsorbat-adsorban
sisteminin Ozelliklerinin de kendi basmma Onem tasidigi seklinde aciklanabilir.
Diferansiyel termogravimetrik analiz sonuglar1 dikkate alinarak, rejenerasyondan sonra
elde edilen karbon numunelerinin adsorpsiyon kapasitelerindeki azalma rejenerasyon
sirasinda karbon malzemenin i¢inde adsorplanmis halde bulunan PM molekiillerinin
termal krakingi ile aciklanabilir. PM’nin dekompozisyon iiriinleri adsorbanin
gozeneklerinde tikanmaya sebep olarak gozeneklerin daha sonraki adimlarda
adsorpsiyonda kullanilamamasina yol acabilir [18, 19, 103-109, 111-112]. Sonuglara
gore termal kraking mikrodalga cihazinda daha hizli gercekleserek, verimin daha fazla

diismesine sebep olmustur. Bu durum PM’nin mikrodalgalar1 kolayca absorplayabilen
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polar bir bilesik olmasi, uygulanan mikrodalga enerjisinin bir kisminin karbon i¢inde

tutunmus olan PM molekiilleri tarafindan absorplanmis olabilecegi seklinde agiklanir.

Mikrodalga radyasyonunun kullanildig1 1sitma mekanizmasi molekiiler diizeyde hizl bir
1sitmaya dayanir. Sonug¢ olarak mikrodalgalar ile PM molekiiliiniin kimyasal baglar
arasindaki  etkilesimler bilesigin hizli termal krakingini (microwave-lysis)
cabuklastirarak, rejenere edilmis adsorbanin gozeneklerini kapatabilen kok
birikintilerinin olugsmasina sebep olur. Mikrodalgalarin bir bilesigin bozunmasindaki

etkisi bilesigin kimyasal yapisina bagli oldugu bilinmektedir.

Tablo 1 ve 2’den termal islemin ham AK’nin kimyasal yapisi ve yiizey ozelliklerini
onemli Olcilide degistirmedigi, sadece oksijen iceriginde bir miktar diisiise sebep oldugu
goriilmektedir. Ayrica bunu destekler sekilde termal islemden ge¢mis ham AK’nin

adsorpsiyon kapasitesinde de biiyiik degisiklikler goriilmedi.

Rejenerasyon islemlerinden sonra ise, spesifik yilizey alan1 ve goézenek hacmi ham
karbonda elde edilen degerlere donmedi. Yiizey 6zelliklerindeki en 6nemli bozulma ise
mikrodalga cihazinda 773 K’de yiiriitiillen adsorpsiyon-rejenerasyon dongiileri sirasinda
goriildii. Bu sonug adsorpsiyon kapasitesindeki diisiis ile uyumludur. Gozeneklilikteki
bu bozulma PM’nin termal krakinginin dolayisiyla gézenek tikama etkisinin sicaklik
artist ile daha cok belirginlestigini gosterir. Bunun aksine elektrikli firnda yapilan
rejenerasyonda ham AK’nin gbzeneklilik degerlerine dogru bir diizelme gozlendi. Bu
durum ikinci dongiiden itibaren RE ve SSE’deki artis1 agiklar. Bunu destekler sekilde

adsorpsiyon kapasitesinde de kademeli bir diizelme oldu.

Sonug olarak bu tez calismasi ile bes adet ila¢ etken maddesinin AK ve BNT {izerindeki
adsorpsiyon mekanizmasi hem sulu ortamda hem de iyonik YAM’ler varliginda
arastirilarak sonucglandirildi. Ayrica secilen bir ilag etken maddesi (PM) ile yiiklenmis
AK’nin farkli yontemler ile rejenerasyonu incelendi. Bu g¢alismadan elde edilen
sonuclarin, ilacin toksik etkilerinin hem dogal cevreden hem de insan viicudundan
uzaklastirilmasi i¢in 6nemli oldugu, ayrica elde edilen bilginin su aritma sistemlerinin
tasarlanmasinda, ilag¢ tasiyici sistemlerin iiretiminde ve ilaglarin etki mekanizmasinin

aydinlatilmasinda faydali olacag diisiiniilmektedir.
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