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Caner ERAT
Tekirdag Namik Kemal Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Cevre Miihendisligi Anabilim Dal1

Danigman: Prof. Dr. Siireyya MERIC PAGANO

Es Danisman: Prof. Dr. Betiil TASDELEN

Giines enerjisi pillerinin giderek yayginlagmasi ve elektronik sektoriinde yari iletken
olarak kullanilan elementlerden olan lityum ve seryum nadir toprak elementlerinin geri
kazanimi ve kullanim1 teknolojik ilerlemeler ve ©nem kazanmistir. Miihendislik
nanaopartiikiilleri arasinda yer alan NTE’lerin ¢evre ortamlarinda, giines 15181 altinda oldukca
reaktif ve fizikokimyasal olarak dinamik bir hale geldigi ve ¢evrede risk olusturdugu
bilinmektedir. Dolayisiyla bu ¢aligmada, ucuz, kararli ve biyolojik iiriin olarak tanimlanan ve
pek cok metalin gideriminde kullanilmis olan karboksimetil bazli hidrojel kompozitler ile
adsorpsiyonu ile geri kazanilabilme kapasitesinin arastirilmasi amaclanmistir. Hazirlanan
sentetik seryum ve lityum c¢ozeltilerden adsorpsiyon ve desorpsiyon prosesleri ile seryum ve
lityumun geri kazanimlar1 hedeflenmistir. Seryum adsorpsiyon caligmalarinda verimli sonuglar
alimmis olup, Lityum adsorpsiyon calismalarinda hedeflenen sonuglar alinamamistir.
Hazirlanan S1 hidrojel i¢in seryum adsorpsiyon verimleri hesaplanarak izoterm modelleri
degerlendirilmistir. Desorpsiyon ile geri kazanilan seryum’un tekrar adsorpsiyon ve geri
kazanim verimleri ¢ikarilmistir. Bu deneysel ¢alismalar sonucunda seryum adsorpsiyonu %87

verimlere ulasilirken desorpsiyon deneylerinde %100 verim elde edilmistir.
Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, Desorpsiyon, Karboksimetil selilloz (CMC), Kitosan,

Lityum, Seryum
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Technological advances in the recovery and use of lithium and cerium rare earth elements,
which are elements used as semiconductors in the electronics sector, have gained importance. It is
known that rare earth elements, which are among the engineering nanoparticles, become highly reactive
and physicochemically dynamic in environmental environments, under sunlight, and pose a risk to the
environment. Therefore, in this study, it was aimed to investigate the recovery capacity by adsorption
with carboksi-metil-celiiloz (CMC)- based hydrogel composites, which are defined as cheap, stable and
biological products and used in the removal of many metals. In this study, cerium and lithium solutions
were prepared in distilled water. Adsorption and desorptive recovery of them were targeted from
aqveous solutions. Cerium has been well recovered during adsorption-desorption while adsorption
lithium was weak. Adsorption efficiency of cerium (III) was calculated four the S1 hydrogel and
isotherm models were derived. As a result, adsorption efficency of cerium reached a %87, and a %100
of adsorloed cerium could be recovered by desorption.

Keywords: Adsorption, Carboxymethyl celulose (CMC), Cerium, Chitosan, Desorption,
Lithium,

2021



ICINDEKILER

OZET . ciirincincnsissississsissssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssss i
ABSTRACT ...ccuevurvencncnnccnennne ii
ICINDEKILER.......ovveirerererereresesesesesesesesesesesesesesssssssssesssssesssssssesssssssesssssssesssessssssssssssssssssssns iii
CIZELGE DIZINT...uuueeeeeeeeeeeeeeeneeeneeneenenesesesesssesesssssesssssesssesssssssssssssssesssssssssssssssssesssssess v
SEKIL DIZINT...oouiuirerirerererercrerererenenesenesesesesesesesesesesesesesesesssesssssesssssssessssssssssssssssssssssssssssasssses vi
SIMGELER VE KISALTMALAR DIZINI ...ccuiuinnicnsincincnsinssssenssssssssessssssssssssssss vii
TESEKKUR......ouurrrrrrrenenene viii
1. GIRIS..uovevereeeerererereneenenes w1
1.1. Calismanin Anlami Ve ONEMI ........co.oviviviuieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 1
1.2 Calismanin Amag Ve KapSamI .......ccccuviiiiuiiiiiiiiiiie ettt evae e veeesvee e 2

2. LITERATUR ARASTIRMASI 3
2.1. Nadir Toprak EISMENtIETi.......cc.eevcvieriiiiiieiiieieeciieeicete ettt aeebaesene e 3
0 O TR 11 4133 s D PO SRRRRRUP 3
21,2, SETYUIM c.iieeiiie ettt ettt e e e ettt e et e e e te e e abeeeanbeeensseeenssaeansaeesnsaeesnseeesnneesnnseennns 5

2.2, HAATOJCIIOT ..ttt ettt ettt et e e beeaaeeab e e steesbaessbeenseessaeensaennsaens 5
2.3. Hidrojellerin Sisme KarakterizasyonU..........ccccveeriieeriiieeiiieeniie et e eee e 7

B NG 01y 013 7 ) s WSS 8
2.4.1. AdSOTPSIYON TROTIST..uveeeuerieriiieeiiieeiieeeiteeeiteeesteeeseteeensaeeesseeassaeesseeessseeessseesnseenns 9
2.4.2. Adsorpsiyon 1zoterm MOEIIEri...........coveveveveveueeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 10
2.4.3. AdSOrpSIYON KINELIGZT ..cccuvieiiiieeiiieiiieeeiieecite ettt e e e e ereeetaeeeaaeessaee e enneeennnee s 12
2.4.4. Adsorpsiyon Kinetigini Etkileyen Faktorler............cccoovviieiiiieiiiiniieeeeeeen 12
2.4.5. Adsorpsiyon TermodinamiSi .........coceeveeuirienieenienienieeieeeene et 13

2.5, DESOTPSIYOMN ...iutieiiteiie et eite et e ittt et e et e e ttesabeesteeeabeessteeabeesseeenseenseesnseesabeenseassneenseas 14
2.6. Hidrojeller ile Adsorpsiyon Calismalarinin OZeti.............cooevevveeeeeeeeveereerenerenennn, 14
2.7, EKOtOKSTKOLOJ1..uteeiiieiieeiiieiie ettt sttt ettt et e e be e eenbeesnaeenseas 15
3. DENEYSEL CALISMANIN PLANLAMASI 18
3.1. Kullanilan Malzemeler ve Kimyasallar.............ccoccieiiiiiiiiniiiiniiieceeeeeee e 18
3.2. On Deneme Hidrojellerin HAzZirlanis.............ccooooueuevivevceeeeeeeeeeceeeeeeseeseesese s, 18
3.2.1. A10 Hidrojel Hazirlanmasi .............cooeeiiieiiieniieieeieeiie ettt 18
3.2.1. S1 Hidrojel HazirlaniS1 ........c.oouieiiiiiiiiiieieeeeeee et e 20

3.3.  Sisme Deneyleri ve Diflizyon hesabi...........ccccoovieiiiiiiiiiiiiiiieeeee 22



3.4, EKOTOKSISITE ...eeuuiiiuiieiieetieeite ettt ettt et ettt e et et eebeesaeeens 23
RN (0] o1 03 1l D 1SS 1151 (<) o S PSR 24
3.5.1. Degisen pH Degerlerinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi........ 25
3.5.2. Adsorbent Miktarinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi.............. 25
3.5.3. Degisen Baslangi¢c Konsantrasyonlarinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin
BElITIONMIEST ...ttt ettt ettt ettt ens 25
3.5.4. Temas Siiresinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi..................... 25
3.5.5. Degisen Sicakliklar Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi ................ 25
3.6. Seryum Desorpsiyon DeneyIeri........cccvieiiieiiiiieiiieecieeeie e 26
4. DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA .26
4.1. Hazirlanan A10 ve S1 Hidrojellerinin Karakteristlik OzelliKleri..............cccccovrveveennne. 26
4.2. Hidrojellerin Sisme Deneyleri ........cociiiiiiiiiiiiiiieieeiesie et 32
4.3, SISINE TZOETIMICTT ...ttt ettt eee e 33
4.4, S1SME DIfUZYONU ....tiiiieeiiieiie ettt et ettt et e st e e st eebeeseaeeneeas 34
4.5. Adsorpsiyon Deney SOMUGIATT .........ccuveviieiieiiiiiieeie ettt 35
4.5.1. ATO PH EKIST c.veeniieiieiiieieeeee ettt sttt 35
4.5.2. PH ELKIST oieuviiiiiieiiiecit ettt ettt ettt et st et e esseessaeensaessaeenseessneenseas 36
4.5.3. Adsorbant Miktarinin EtKiST ........cccoevieriiiiniiiieieeieeiesteceeee e 37
4.5.4. S1aKIK ELKIST ...eoiiiiiiiiiiiiieieeee e 38
4.5.5. Baslangi¢ Konsantrasyonu EtKiS1 .........cccciveiiiiiiiiieiiiicieeeeeeeeee e 39
4.6.AdSOIPSIYON IZOtEIMICTI ........oooeeeiieiceccceee ettt 40
4.6.1.Langmuir 1Zoterm MOdeli.............ocooveveieieieieieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 40
4.6.2. Freundlich 1Zoterm MOdeli ...........cc.evevveiueueeeeeeeeeceeieie et 42
4.6.3. Temkin 1Zoterm MOdeli ............cocoeueveveeeeeieeieeeee et 42
4.6.4. D-R 1ZOterm MOAELi.........c.ovoveveeeeeeeeeieeeeeeeeeee e 43
4.7. Adsorpsiyon TermoOdiNamiZi........ceeeeeruieriieenieriieeniieeieesiteeieesiteereeseesseesieeebeeseeeenseas 45
4.8. Desorpsiyon Deneyi SONUGLATT .......cocuiiiiiiiiiiiiiiieie et 46
4.9, TATLISIMIA ....coevrrreeee e e eececteee e e e e e eeect e e e e e eeeeettaraeeeeeeeeeessstrareeeeeeeeasastrsraeaeeseeeenenssrereens 47
5. SONUC VE ONERILER .50
KAYNAKLAR cotiiitintiniitecssiceissicssissssssesssissssssessssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasssess 51
EKLER.......eieennecnnnnes .55
OZGECMIS.....cirrnirnncnn. 61



CIZELGE DiZIiNi

Cizelge 2.1. Tirkiye’deki jeotermal sularda lityum konsantrasyonlart ............ccccceeeevveenneennnee. 4
Cizelge 2.2. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon arasindaki énemli farklar (Sarikaya, 2000)......9
Cizelge 2.3. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyonun karakteristikleri (Negi, A. S. ve Anand, S. C.
(2004). et h ettt h et ea e e bt ettt sh e e bt et e bt e teeatesaeen 10
Cizelge 3.1.Tez ¢alismasinda hazirlanmis hidrojellerde kullanilan kimyasal miktarlari......... 19
Cizelge 4.1. Hidrojellerin Diflizyon Sabitleri .........c.cccveeiiiieiiieeiiieeiiecee e 35
Cizelge 4.2. Ce Elementinin Adsorpsiyon Ile Giderimin de Bulunan izoterm Sabitleri ......... 44
Cizelge 4.3. Hidrojel ile Seryum Adsorpsiyonunda Termodinamik Bulgular......................... 45
Cizelge 4.4. Desorpsiyon VErim YUZAEST ......eeecueeeiiiieeeiieeciieerieeesieeeseeeeeieeeereeesaeeesseeesneeenes 47
Cizelge 4.5. Seryum Elementinin Adsorpsiyon Ile Gideriminde Elde Edilen Izoterm Sabitleri

.................................................................................................................................................. 49



SEKIL DiZiNi

Sekil 2.1. Lityum nitrat’in gorinimii (Anonim 2018).......ccccvvieriiiieriieeieeeie e 3
Sekil 2.2. Seryum nitrat hekzahidrat’in goriiniimii (Anonim 2018a)........ccceeevvervieciienieenenne. 5
Sekil 2.3. Hidrojellerin ¢apraz bagl yapilar: (Nursevin ve dig., 1998). .....ccccooveviiicieniienenne, 6
Sekil 2.4. Daphnia 'nin genel viicut yapist (Ebert 2005).......c.cooveiieeiieniiieieiieeieeeie e 16
Sekil 2.5. Yetiskin Daphnia magna’nin yumurta keselerinin goriniimil ............ccccocveeevvennenns 17
Sekil 3.1. Hidrojellerin tlpte gOTUNTISTL ... .cceevveeeiieeeiieeeiieeeiee et e erie e e ee e ere e e e eree e 19
Sekil 3.2. Hidrojel goriintiilering OrnekICT ..........cueeevuiieeiieiiiiieciee e 21
Sekil 3.3, S1SME AENEYIETT ...ccuviieiiiieiiie ettt e e e st e e ebae e snseeennns 21
Sekil 3.4. Adsorpsiyon, Desorpsiyon ¢alismalarda sicaklik ayarli ¢calkalama cihazi............... 22
Sekil 3.5. Daphnia magna yasam 1@aKtOrIerT.........ccuveriieriieiiieiiieeie ettt 23
Sekil 3.6. Daphnia magna akut toksisite deneyinin yapiliSi.........ccceeeveriienienieeneencieeneeenens 24
Sekil 4.1. A10 No’lu hidrojelin FTIR diyagrami.........cc.ccceeevieriienieeniienieeiieeeieeieeeie e eeneens 30
Sekil 4.2. A10 Hidrojelinin SEM GOIUNTIST ....ecvveevieeeiieiieeieeieeeieeiieeieesieeeveereesveeveeenaeens 31
Sekil 4.3. S1 No’lu hidrojelin FTIR diyagrami.........cccceceviirieieniiniiniinieneeieneenieeeeeceieene 32
Sekil 4.4. ST Hidrojelinin SEM GOTUNtUST.......cocuerviriiiiiriiniieienieriteieeeeee et 33
Sekil 4.5. A10 Hidrojelinin %6S-t GrafiSi.......coceeoeriiriiniiniinieienienteceteeee e 34
Sekil 4.6. A10 Hidrojelinin InF-InT Grafigi .........coccevieiiriiniiiiniiniiiinciceeeeeeecee 35
Sekil 4.7. Degisen pH degerlerinin Ce giderim verimine etkisi (A10, Adsorbant Miktar1: 0.1
gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)....................... 36
Sekil 4.8. Degisen pH degerlerinin Ce giderim verimine etkisi (S1, Adsorbant Miktari: 0.1 gr,
Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk) ........ccceevvveveennnns 37
Sekil 4.9. Degisen S1 Miktarinin Ce Giderim Verimine Etkisi (pH 5, Sicaklik: 25°C ,
Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk) ....c.coooeeiiiniininiiniiiiicicnieeicee 38
Sekil 4.10. Sicaklik Degisiminin Ce Giderim Verimine Etkisi (S1, pH : 6.5, Adsorbant
Miktari: 0.1 gr, Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Stiresi: 1440 dK)........cccceevvevvniennenne 39

Sekil 4.11. Degisen S1 Konsantrasyonlarinin Ce Giderim Verimine Etkisi (pH: 6.57,
Adsorbant Miktari: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi:

TAA0 AK) ..ttt h et a e bt et e en e bt et e e neenbeenneeneens 40
Sekil 4.12. Langmuir Izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktari: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C
, Calkalama Hiz1: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dK) .......ccoeeviieeniiieniieeiieeieeeee e 41
Sekil 4.13. Freundlich izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktar:: 0.1 gr, Sicaklik:
25°C, Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dK) .......cccoceeveriineiiinicnenncnnne 42
Sekil 4.14. Freundlich izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik:
25°C, Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dK) .......ccccceevieeiiienieiiienieeenne, 43
Sekil 4.15. D-R Izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktari: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C ,
Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk) ......cceevevieeiiieeiiieeieeeieeeeeeee s 44

Sekil 4.16. Seryum Adsorpsiyonunda In Kc’ye kars1 1/T Grafigi (S1, pH: 6.57, Adsorbant
Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk).... 45
Sekil 4.17. (Adsorbant Miktari: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm,
Adsorpsiyon STUresi: 1440 dK) .......ooouiiieriieieeeeee ettt 46

Vi



SIMGELER VE KISALTMALAR DIiZiNi

NKE
TKE
Li
Ce

SK
KIC
Gr
CMC

Mg

: Nadir Toprak Elementleri

: Teknolojik Kritik Elementler
: Lityum

: Seryum

: Adsorpsiyon

: Desorpsiyon

: Saf Karides

: Kitosan-Itakonik Asit-CMC
: Gram

: Karboksimetil Seliiloz

: Milimetre

: Litre

: Milimetre

Vii



TESEKKUR

Tez caligmasi sirasinda yardimlar: benden esirgemeyen danigsman hocam Sayin Prof.

Dr. Siireyya MERIC PAGANO’ya,

polimer hazirlamasinda sonsuz destegi olan es danisman hocam Sayin Prof. Dr. Betiil

TASDELENe,

deneysel ¢aligmalarda yol gostericiligini esirgemeyen Sayin Dog¢. Dr. Deniz Izlen
CIFCPye,

farkli hidrojellerin sentezlenmesi ve yorumlart ile ¢aligmaya desteklerinden dolay1

Sayn Prof. Dr. Serkan EMIK ve Og. Gér. Eren Yildirim’a
her zaman yanimda olan sevgili aileme,

tiim zorluklar1 benimle gogiisleyen ve hayatimin her evresinde bana destek olan degerli

meslektasim Seda METIN’e sonsuz tesekkiirlerimi sunuyorum.

Kasim 2021 CANER
Cevre Miihendisi

viii



1. GIRIS
1.1. Cahsmanin Anlami ve Onemi

Gelisen teknoloji ve yeni teknolojik alanlar ile Teknoloji Kritik Elementler (TKE)’ler
cok Onemli ticari anlam kazanmis ve glinlimiiziin bir olmazi haline gelmislerdir. Bunlar
arasinda giines pilleri ve elektronik sektdriindeki pek ¢ok yari iletkenler sayilabilmektedir.
Ancak kullanimlarindaki artisa paralel olarak TKE’ lerin ¢evredeki konsantrasyonlar1 da
giderek artmaktadir. Yogunluk kazanmaya baslayan risk degerlendirmesi calismalarinda
faydalarinin yaninda TKE’ lerin canli varliklara tehlikeli biyolojik etkilere neden olabilecegi

ortaya konmustur.

Nadir toprak elementleri (NTE) gilinlimiizde pek cok sektérde yaygin olarak
kullanilmaktadir. Seryum NTE olarak anilsa bile yer kabugunda en bol bulunan elementler
arasinda yer almaktadir. Seryum ayni1 zamanda yerkabugunun agirlik¢a yaklasik %0,0046’sin1
olusturmaktadir. Lityum ise yeryiizii kabugunda %0,006 oraninda yer alir. Li dagilim1 belirli
bolgelerdedir. Kullanimlarindaki artis g6z oOnilinli alindiginda TKE’lerin ¢evredeki
konsantrasyonlar1 da giderek artmaktadir. Ayn1 zamanda fiziksel, kimyasal ve biyolojik
sistemlerin endiistriyel aritma uygulamalarinda adsorpsiyon prosesi sik¢a kullanilmaktadir.
Bunun yaninda adsorpsiyon ve desorpsiyon mekanizmalar1 kullanilarak NTE’lerin alici

ortamlardan ve atiksulardan geri kazanilmasi i¢in ¢aligmalar yayginlagmaktadir.

Bu tez calismasi kapsaminda, yukarida belirtilen lityum ve seryum elementlerinin su
ortamindan hidrojeller ile adsorpsiyonu ve desorpsiyonu calisilmistir. Literatiirde calisilan
hidrojeller arasinda ¢ok yaygin kullanim alan1 bulmus ve pahali olmayan karboksimetil seliiloz
(CMC) polimeri modifikasyonlarinin Seryum ve Lityum un adsorpsiyonu i¢in kullanimi bu tez

kapsaminda ilk kez ¢alisilmistir.



1.2 Calismanin Amac¢ ve Kapsam

Nadir toprak elementleri (NTE) arasinda en Oncelikli elementlerden olan Lityum (Li)
ve Seryum’u (Ce) bu Yiiksek Lisans Tez ¢alismasi kapsaminda, lilkemizde de oncelige girdigi
diistintilerek; CMC bazli hidrojel kompozitler ile adsorpsiyon ve desorpsiyon prosesi ile geri

kazanimlar1 amag¢lanmistir.

Tezin birinci boliimiinde bu ¢alismanin anlam ve 6nemi, ama¢ ve kapsami

Ozetlenmistir.

Ikinci boliimde NTE’lerin 6nemi ve kullanim alanlari literatiir calismalarinda
arastirilarak Ce ve Li’nin ¢evreye olan etkileri incelenmistir. Hazirlanan hidrojellerin sisme
karakterizasyonu ve bu sismenin adsorpsiyondaki etkisi, sisme difiizyon denklemleri
cikarilarak adsorpsiyon izoterm modelleri, kinetikleri ve izoterm modellerinde kullanilan
denklemler, difiizyon ¢alismalar1 kapsaminda yapilan hesap ve grafiklere 6rnek teskil etmesi

amaglanmistir.

Ucgiincii béliimde ise olusturulan jellerin ¢alismada kullanilan materyal ve metotlar

aciklanmustir.

Dérdiincii boliimde, optimum adsorpsiyon ve desorpsiyon kosullarinin belirlenmesi i¢in
farkli parametrelerde c¢aligsmalar yapilarak sicaklik, pH, konsantrasyon ve adsorbant gibi
etkenlerin onemi aciklanmistir. Belirlenen optimum kosullar da adsorpsiyon izotermleri
cikarilarak daha onceki ¢alismalar ile karsilagtirilmigtir. Desorpsiyon ¢aligmalarinda hidrojelin

tekrar kullanilabilirligi aragtirilmistir.

Besinci boliimde, tez kapsaminda elde edilen sonuglar 6zetlenmistir.



2. LITERATUR ARASTIRMASI

2.1. Nadir Toprak Elementleri

Nadir toprak elementlerin (NTE) az miktar kullanim, {iriinlin kalitesini 6nemli 6lcilide
artirmaktadir (Dang, 2021). Yiiksek teknoloji iiriinlerinde de kullanim miktar1 az olmaktadir.
Renkli ekranlarda, mikrofonlarda cep telefonu devreleri ve iinitelerinin kii¢iik ve fonksiyonel

olmasinda, giines pillerinde 6nemli yer almaktadir (USGS, 2002).

2.1.1. Lityum

Lityum sembolii Li atom numarasi 3 olan kimyasal elementtir. Lityum yeryiizi
kabugunda 0.006 wt% oraninda yer alir (Habashi, 1997). Lityum dogada 27. Sirada bulunan
yaygin element olmakla birlikte yeryliziinde dagilimi belirli bolgelerdedir. Lityum suda temel
olarak ¢oziinmiis formdadir. Su ile reaksiyona girerek lityum hidroksit ve hidrojen olusturur.

Sekil 2.1° de Lityum nitrat goriintiisii verilmistir.

Sekil 2.1. Lityum nitrat’in goriiniimii (Anonim 2018)

Tiirkiye'nin farkli yerlerinde jeotermal sulardaki lityum konsantrasyonlar1 Cizelge 2.1'de
verilmistir. Cizelge 2.1'de goriildiigii gibi lityum konsantrasyonu 3 ila 38 mg/L arasinda degisen
degerlerdedir. Caligmalarda en yiiksek lityum konsantrasyonu 38 mg/L'ye kadar Canakkale
bolgesinde Olclilmiis olup, Canakkale bolgesinde 20 jeotermal kaynak bulunmaktadir (Cetiner,

2018; Tokgaer, 2007; Katircioglu, 2013; Ozsahin ve Kaymaz, 2013).



Cizelge 2.1. Tiirkiye’deki jeotermal sularda lityum konsantrasyonlari

Sehir Bolge Aralik (Ortalama) Kaynak
(mg/L)

Aydin Efeler 4.02-4.41 (4.19) Karakus, 2010

Aydin Germencik - Omerbeyli 4.22-10.77 (8.73) Karakus, 2010; Parkin,
2012

Aydin Germencik - Bozkdy 4.41-5.76 (5.09) Karakus, 2010

Aydin Kuyucak - Pamukdren 4.62-5.59 (5.05) Uzun, 2019

Aydin Maren 6.46 Gezmis-Yavuz, 2018

Aydin Efeler - Salavath 1.49-5.20 (4.04) Bilgi¢, 2015; Yaman ve
Ozgiir, 2005

Canakkale | Ezine - Kestanbol 9.8-12.47 (11.13) Cetiner, 2018; Tokcaer,
2007

(Canakkale | Ayvacik - Tuzla 23.4-38.0 (29.41) Cetiner, 2018; Tokgaer,
2007; Katircioglu, 2013

Denizli Saraykdy - Tekkehamam | 2.06-5.44 (3.28) Yaman ve Ozgiir, 2005

Denizli Saraykdy - Kizildere 1.62-6.50 (3.96) Tokgaeri 2007; Boliikbas,
2013; Akin, 2019; MTA,
2005

Denizli Umut 0.83-4.35 (2.77) Altuntas, 2017

[zmir Seferihisar - Tuzla 10.3 Tokcaer, 2007

Kayseri Incesu - Subasi 3.60 Karaca, 2019

Manisa Salihli - Kursunlu 0.88-5.14 (3.15) Ozen, 2009; Tokgaer,
2007; Yildirim, 2016

Manisa Alagehir - Piyadeler 5.8-6.8 (6.23) Isik, 2018

Nevsehir | Narkdy - Acigol 2.27-3.28 (2.78) Bilen, 2014




2.1.2. Seryum

Seryum elementi periyodik tabloda Ce simgesi ile isimlendirilmekte ve lantanitler
grubunda bulunmaktadir. Dogada diger NTE’lere kiyasla bol bulunan saf seryum elementi
Eu’dan sonra en reaktif elementtir (Tommasi 2020). ( Gri parlak bir goriiniise sahip olan saf Ce
hava ile temas halinde hemen donuklagsmaktadir. Atom numarast 58 olup, atom agirligi
140,12'dir. Saf seryum kalay gibi yumusak bir malzeme oldugu i¢in kolayca islenebilmektedir.
+3 ve +4 olmak tizere iki bilinen oksidasyon diizeyi bulunan seryum elementi soguk suda

yavasca oksidize olurken sicak suda hizli bir sekilde oksitlenmektedir (makaleler.com).

Seryum, ticari kullanim1 yaygin elementlerdendir. Sekil 2.2°de seryumun goriiniimii

verilmistir.

Sekil 2.2. Seryum nitrat hekzahidrat’in goriiniimii (Anonim 2018a)

2.2. Hidrojeller

Hidrojeller, suda ¢oziinmeden sisebilir ve ii¢ boyutlu, ¢apraz bagli polimerik yapilar
olup, kimyasal veya fiziksel ¢capraz baglarin varligi nedeniyle suda ¢o6ziinmezler (Know ve dig.,

2008).

Capraz bagl polimerdeki su sever gruplarin fazla sayida olmasi daha fazla sismeye

sebep olur. Bir hidrojelin ¢apraz bagl yapisi Sekil 2.3’de verilmistir (Nursevin ve dig., 1998).


https://www.makaleler.com/

Sekil 2.3. Hidrojellerin ¢apraz bagl yapilar1 (Nursevin ve dig., 1998).

(Capraz bagli hidrojelin yapisi. A: Dort fonksiyonlu ¢apraz baglar, B: Cok fonksiyonlu
capraz baglar, C-D: Zincir uglari, E: Dolasmis ve birbirine karismis polimer zincirler, F: Iki
zincir takilmasi, G: Capraz baglanmamus kiiciik zincirler, Mc: Iki capraz bag merkezi arasindaki
zincirin molekiil kiitlesi, H: Capraz baglar arasindaki bosluk: Capraz baglar arasindaki

bosluklara diflizlenen ¢oziicii.)

Kullanilan nano bilesiklerden biri olan kitosan, kitinin kismi deasetilasyonu ile elde

edilen bir biyopolimerdir.

Beyaz renk halinde sert ve elastik olmayan bir polisakkarittir (Muxika ve ark., 2017).




Kitin ilk kez 1811 yilinda Henri Braconnot tarafindan mantarlar iizerinde aragtirma
yapilirken kesfedilmistir (Divya ve Jisha, 2018). Daha sonra boceklerin dis kabuklarinda da
bulundugu tespit edilmistir. N-asetil-d-glukozamin birimlerinden olusan kitin dogrusal bir
polisakkarittir ve dogada mevcut olan en yiiksek iiretim hizina ve biyolojik olarak bozunurluga

sahip maddelerden biridir (Ferri ve Tassoni, 2011).

Kitosan, ozellikleri nedeniyle biyomedikal sanayi, gida endiistrisi, ¢evre kirliliginin
kontrolii, su aritma, kagit iiretimi, fotografcilik vb. bircok alanlarda kullanilmaktadir (Malerba

ve Cerana, 2016).

Bu ¢alismada esas olarak karboksimetil seliilloz (CMC) bazli hidrojel kompozitlerin
sentezlenerek kullanimi amaglanmistir. Selilloz dogada en yaygin ve geri kazanilabilir ve
ayrisabilir malzemedir. Ancak, suda ve organik ve inorganik solventlerde ¢oziinmedigi igin
sinirli uygulama alanit bulmaktadir. CMC miikemmel film olusturma yetenegine sahiptir,
biyolojik bozunur ve diisiik toksik etki gosterebilmektedir. CMC ayrica giiglii hidrofilik 6zellik
gostermekte ve stabil i¢ yapisi bulunmaktadir. Biitiin bu 6zellikler ile kompozit filmlerin
perfromansini iyilestirmek i¢in kullanilabilmektedir (Yang ve dig., 2018). CMC yiiksek
sicakliga direnglidir ve yapisi pH 2-11 araliinda stabildir (Zengin ve dig., 2017). CMC, iyonik
olmayan bol miktarda karboksil gruplar1 i¢eren polisakkarittir. CMC hidrojellerin pek ¢ok
metal kirletici i¢in adsorpsiyon kapasitesinin yiiksek oldugu ortaya konmustur (Kamthai ve

dig., 2017; Lakshmi ve dig., 2017; Shui ve dig., 2017).

Deneysel veriler dogrultusunda verimi arttirmak amaciyla iki farkli hidrojel kompoziti

daha sentezlenerek bagarili adsorpsiyon verimleri saglanmistir.

2.3. Hidrojellerin Sisme Karakterizasyonu

Hidrojeller, suda ¢oziinmeyip mevcut sekillerini muhafaza etme yetenegine sahip ¢

boyutlu polimerik matris yapilardir (Saraydin, 1995).

Capraz bagl ve birlestirici ag yapilt polimerler uygun ¢dziicii ortamina konulduktan
sonra, ¢oziiciiniin yapiya girmesi ile sisme baslar. Bu durum; en biiyiik sisme degerine ulasildigt

denge durumudur (Tasdelen ve dig., 2017).

% Sisme (%S) 2.1. esitligi ile belirlenir.

Mt—Mo

%S = = (2.1)




Burada, MO; baslangigtaki kuru hidrojel polimer kiitlesi, Mt; t siire sonraki sismis
hidrojelin kiitlesidir. Dinamik sigsme testleri sonucu olusturulan sisme kinetigi egrileri ikinci

dereceden varsayilir ve;

% = ks(Smax — S§)? (2.2)

esitligi uygulanir. Esitlikte dS/dt; sisme hizini, Smax; jelin denge anindaki (tden) sisme
degerini, S; t anindaki sisme degerini ve ks; sisme hiz sabitini gostermektedir. Esitligin t=0 igin
S=0 ve t=tden i¢in S=Smak sinir kosullarinda matematiksel diizenlenmesi sonucu;

L=A+Bt (2.3)

N

esitligi elde edilir. Esitlikte A(=1/Smak2ks); baslangi¢ sisme hizinin (1/ro) tersi,

B(=1/Smax) ise en biiylik sisme degerinin tersidir.

Hidrojel ve yari-IPN yapilarin sisme kinetigi ve difiizyon tiiriiniin agiklanmasinda Fick

yasasi en temel uygulanandir. Sisme 6zelligi gosteren polimerlerin sisme kinetigi,

Mt
F == =ktn (2.4)

esitligi yardimiyla incelenmektedir. Bu esitlikte Mt; t aninda jelin igerdigi ¢oziicii
kiitlesi, Md; dengedeki jelin igerdigi ¢oziicli kiitlesi, n; ¢dziicliniin diflizyon tiiriinii gosteren
difiizyon iisteli, k; difiizyon sabitini gostermektedir. F; jelin t aninda aldig1 ¢6ziicii miktarinin
dengede alinan ¢oziicii miktarina oranidir ve sisme kesri olarak tanimlanir.

D = nr? (E) % (2.5)
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Esitlikte yer alan n ve k degerleri InF-Int grafiklerinden hesaplanan difiizyon tisteli ve

difiizyon sabiti degerleridir. r degeri sismis hidrojelin cm cinsinden yarigapidir.

2.4.Adsorpsiyon

Adsorpsiyon prosesleri igme sulart ve atiksularda yaygin olarak kullanilmaktadir.
Adsorplanacak maddenin sudaki ¢Oziiniirliigli, adsorplanacak maddenin molekiil yapisi,
Molekiile bagl gruplarin yerleri, adsorban ylizey alani, partikiil biiytikliigii, sicaklik, pH temas

stiresi adsorpsiyon prosesinin verimini etkilemektedir.



2.4.1. Adsorpsiyon Teorisi

Adsorpsiyon islemi; sivi-s1v1, gaz-sivi, gaz-kati, sivi-kat1 fazlarinda meydana gelir. Ug
tip adsorpsiyon cesidi vardir: 1. Fiziksel, 2. Kimyasal ve 3. Degisim (Iyon degisimi gibi).

Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon ile ilgili 6nemli 6zellikler Cizelge 2.2.’de 6zetlenmistir.

Fiziksel adsorpsiyonda Van der Waals kuvvetleri adsorbat ile adsorban arasindaki

baglantiy1 saglar. Adsorbat adsorbanin yiizeyinde birikir ve gevsek bir tabaka olusturur.

Cizelge 2.2. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon arasindaki dnemli farklar (Sarikaya, 2000)

Adsorban Butiin Katilar Bazi Katilar

Adsorbat Coziinmiis Maddeler Kritik Coziinmiis Maddeler Bazi
Sicaklik Altinda Biitiin Gazlar  Kimyasal Reaktif Gazlar

Sicaklik Sinir1 Diistik Sicaklik Yiiksek Sicaklik

Adsorpsiyon Isis1 Diistik Yiiksek (Reaksiyon 1sisina
uygun )

Hiz (AktivasyonEnerjisi ) Cok hizli (Diisiik Enerji ) Aktif olmayan, diisiik Enerji

Aktif olan, yiiksek Enerji

Bu modeller bize birbirleri icerinde adsorpsiyon proseslerinin belirli igletme kosullar
araliginda nasil davranacagi hakkinda bilgi vermektedir. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyonun

karakteristik 6zellikleri Cizelge 2.3.’de 6zetlenmistir.



Cizelge 2.3. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyonun karakteristikleri (Negi, A. S. ve Anand, S. C.
(2004).

Adsorpsiyon entalpisi 20 kJ mol-1 Adsorpsiyon entalpisi 80-200 kJ mol-1
civarindadir.Diisiik adsorpsiyon entalpisi araligindadir. Yiiksek adsorpsiyon entalpisi
karakteristiktir. Adsorpsiyon tersinidir ve karakteristiktir. Adsorban iizerine adsorbat
hizli gerceklesir. baglanmasi daha kuvvetlidir ve esitlik yavas

ve tersinir degildir.

Adsorpsiyon adsorbatin kaynama noktast Adsorpsiyon yiiksek sicaklikta gerceklesir.

altinda gerceklesir.

Onemli miktarda aktivasyon enerjisi Aktivasyon enerjisine bagladir.
gerektirmez.

Genellikle ¢ok tabakali adsorpsiyon Adsorpsiyon ¢ogunlukla tek tabakalidir.
gerceklesir.

Yiizeydeki adsorpsiyon miktar1 adsorbatin Adsorpsiyon miktar1 adsorbat ve adsorbanin

bir fonksiyonudur. her ikisini de baglhdir.

Adsorbat basincinin artmasiyla adsorplanan ~ Adsorbat basincinin artmasiyla adsorplanan

miktar1 da artar. miktar azalir.

2.4.2. Adsorpsiyon izoterm Modelleri

Adsorpsiyon bir denge reaksiyonuna benzer. Sabit sicaklikta, denge halinde ¢ozeltide
kalan ¢oziinen derisimine karsi, birim adsorplayici agirliginda, adsorplanan ¢éziinen miktari
grafige gecilerek adsorpsiyon izotermi adi verilen sonu¢ fonksiyonu elde edilir. Bunlar
Freundlich, Langmuir, Dubinin-Redushkevich (D —R) izotermi ve BET (Brunauer, Emmett ve

Teller) izotermleridir. Freundlich ve Langmuir baslica olarak kullanilan izoterm modelleridir.

Freundlich Izotermi: Freundlich modeli heterojen yiizeyler iizerinde adsorpsiyona

uygulanmaktadir. Asagidaki 2.6 ve 2.7 denklemleriyle ifade edilir.

qe = (Kp X Ce)% (2.6)
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Freundlich esitliginin logaritmik sekli egimi 1/n ve ekseni kestigi yer Log Kf olan bir

dogru deklemi seklide ifade edilebilir.
logq.- logKr + % logc, (2.7)

Bu denklem gore, log ce’ye karsi log ge grafigi ¢izildiginde elde edilen denklemde egim
1/n, kayim ise log KF olarak bulunmaktadir.

Langmuir Izotermi: Langmuir izotermi homojen yiizey {iizerinde adsorpsiyona
uygulanir ve su varsayimlara dayanir.

© o Tham (G (2.8)

l/ce’ye karsilik 1/qe grafigi cizilerek elde edilen denklemden Qm ve b degerleri

hesaplanmaktadir.

Dubinin ve Radushkevich tarafindan gelistirilen DR izotermi ile hesaplanan ortalama
adsorpsiyon enerjisi (E), sorpsiyonun fiziksel ve kimyasal 0Ozellikleri hakkinda bilgi

vermektedir.

D-R izotermi, ayni tip gbzenekli yapilarla gerceklesen sorpsiyon islemlerini
aciklamaktadir. Bu yoniiyle, Langmuir izotermi ile benzesim gostermektedir. D-R izotermi
asagida Esitlik 2.9 ile ifade edilmektedir (Sar1 ve dig., 2008; Malik ve dig., 2005; Dubinin ve
dig., 1947).

ge=qD —Re Fe? (2.9)

Adsorplanan miktar (qe; mol/g), maksimum sorpsiyon kapasitesi (qD-R; mol/g),
ortalama adsorpsiyon enerjisi (E ) ile ilgili aktivite katsayisi (B; mol2 /J2 ) ve Polanyi
potansiyelinin (¢) fonksiyonudur. Polanyi potansiyeli (¢) ise, Esitlik 2.10 kullanilarak
hesaplanmaktadir (Sar1 ve dig., 2008).

e = RTIn(1+-) (2.10)

Modelin deneysel verilerle gizilen qd — €2 grafiginden maksimum tutma kapasitesi q
D-R ve B hesaplanabilir. Adsorpsiyon enerjisi (E; kJ/mol) ise Esitlik 2.11 ile hesaplanmaktadir
(Sar1 ve dig., 2008).
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E=1/(-2p); (2.11)

Temkin ve Phyzhev, adsorpsiyon ve adsorplanan madde arasindaki etkilesimden dolay1
adsorpsiyon enerjisinde lineer bir azalma olacagi varsayimindan hareketle Temkin izoterm
esitligini tlretmislerdir. Bu izoterm modelinde adsorbanin yiizeyindeki aktif merkezler
dolduke¢a, adsorpsiyon enerjisinin dogrusal olarak azaldigi kabul edilmektedir (Nunes vd.,

2009; Hameed ve Daud, 2008).

RT

ge = () In (K.C.) 2.12)
Temkin izotermi dogrusal hale getirilirse;

qe = BIn(K;) + BIn(C,) (2.13)

Denklem 2.12 ve 2.13’te B katsayisi Temkin sabiti olup adsorpsiyon 1sist ile
ilgilidir’(J/mol). Kt Temkin izoterm sabiti(l/g), R Ideal gaz sabiti (8,314 J/mol K) T: Ortam
sicakligi (K). Lineer formda yer alan B ise (RT/b) oranidir.

2.4.3. Adsorpsiyon Kinetigi

Adsorpsiyon kinetiginin anlagilmasi ile etkin adsorbant -adsorban temas siiresi yani
temas siiresi bulunur. Adsorpsiyon isleminin hizina etki eden adsorpsiyon basamaklarinin
anlasilmasi i¢in 6nemli bir adimdir (Ho ve McKay, 1999). Bir ¢ozeltide bulunan adsorbatin
adsorban tarafindan adsorplanmasi isleminde dort ana basamak vardir (Keskinkan ve dig.,

2003).

Son basamak 6l¢iilemeyecek kadar hizli oldugundan ve ilk basamak da iyi bir karigtirma
oldugu disiiniilerek adsorpsiyon hizina aksi bir etki yapmayacaklar1 i¢in ikinci ve liglincli

basamaklar hiz belirleyicidir (Chu ve Chen, 2002).

2.4.4. Adsorpsiyon Kinetigini Etkileyen Faktorler

Adsorpsiyon mekanizmasini birden fazla faktor etkilemektedir. Adsorpsiyon prosesinin
gerceklesebilmesi i¢in uygun kosullarin olusmasit gerekmektedir. Adsorbant yiizeyinde
tutulacak olan ¢oziinmiis maddelerin 6ncelikle kiitle etrafin1 saran ¢oziicii s1vi film igerisinden

gecmesi gerekmektedir.
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-pH: Ortamin pH’1 birgok nedenden &tiirli, adsoprsiyonu etkileyen 6nemli bir

parametredir.

-Sicaklik: Sicaklik adsorpsiyonu etkileyen diger bir faktordiir. Adsorpsiyon, sicaklik

artistyla artarken, sicakligin diismesiyle azalir.

-Adsorbentin ozellikleri: Adsorpsiyon bir ylizey olayr oldugunda, adsorpsiyonun

biiytikliigii, spesfik yiizey alani ile orantilidir.
-Adsorplanan maddenin baslangis konsantrasyionu
-Iyonlarin varlig

2.4.5. Adsorpsiyon Termodinamigi

Entalpi degisimi (AHo), entropi degisimi (ASo) ve Gibbs serbest enerjisindeki (AGo)
degisim adsorpsiyon prosesi ile ilgili 6nemli bilgiler vermektedir. Adsorpsiyonun kendiliginden
gerceklesip gergeklesmedigi, endotermik yada egzotermik olarak gergeklestigi ile ilgili bilgiler
bu veriler 15181nda elde edilmektedir. AGo degerinin negatif olmasi reaksiyonun kendiliginden
gerceklestigi, AHo degerinin negatif olmasi adsorpsiyon prosesinin egzotermik oldugu, pozitif
olmasi endotermik oldugu, ASo degerinin negatif olmasi ise kati/¢ozelti ara yiizeyinde

diizensizligin azaldig1 anlamina gelmektedir. AHo, AGo ve ASo degerleri belirtildigi sekilde

hesaplanmaktadir.

AG® = —RT InK (2.14)

AG" = AH® — TAS’ (2.15)

g =2 2L (2.16)
R RT

Burada, K denge sabiti, CAe dengede adsorplanmis madde konsantrasyonu (mg/L), ce

¢ozeltinin denge konsantrasyonu (mg/L), olarak belirtilmektedir.

AHo degerinin hesaplanmasi i¢in Van’t Hoff esitligi kullanilmaktadir.

alnk dlnCey _ AH®

G =—GGr ) = (2.17)
Cep) _AH 11

n(52) =" G~ (2.18)
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2.5. Desorpsiyon

Desorpsiyon, adsorbant madde yiizeyinde adsorplanmis bir maddenin, kendisine oranla
adsorplanma derecesi daha yiiksek olan bir madde tarafindan yer degistirmesidir. Yiizey
adsorplama kapasitesi doygunluk degerine ulagmis olan adsorbentin yeniden adsorplama
0zelligi kazandirma islemine ‘‘geri kullanim’” ve desorplama isleme ile adsorbant {izerinde

tutulan malzemeye “geri kazanim” denir.

Adsorbentin geri kazanilmasi sirasinda, yiiksek sicakliklarda yapisal bozunmalar,

biiziilme ve parcalanma meydana gelebilmektedir.

2.6. Hidrojeller ile Adsorpsiyon Calismalarinin Ozeti

Hedeflenen bir arastirmada, seyreltik sulu ¢ozeltiden Pt ve Pd iyonlarinin geri kazanilmasini
saglamaktadir. Karboksimetil seliiloz (DCMC) ¢apraz bagli kitosanin (Ch-DCMC) di-aldehitini
kullanarak karboksimetil seliiloz (CMC) oksidasyonu ile DCMC hazirlanmigtir. DCMC ve Ch-
DCMC karakterize edildikten sonra, Pt ve Pd lizerinde DCMC’nin belirli adsorbantlar da geri
kazanimi incelenmistir. Optimum ¢apraz baglanti oran1 80.8 mg/g Pt ve 89.4 mg/g Pd
maksimum adsorpsiyon kapasitesi ise 1:0.25 (kitosan:DCMC) olarak bulunmustur (Asere

2019).

Yeni bir karboksimetil seliilloz kapli metal organik materyalin imalati (MOF-5-CMC)
kursun iyonlarini sulu ¢ozeltilerden uzaklastiran adsorbandir. Yapilan ¢alismada adsorpsiyon
malzemesi karakterize edilmistir, temas siiresi, pH, orjinal fonksiyonlar1 incelenmistir. Pb(II)
cozeltisinin  konsantrasyonu ve adsorpsiyon kapasitesindeki adsorpsiyon sicakligi

incelenmistir. Adsorpsiyon dengesine 120 dakikada ulasilmamistir (Jin ve dig. 2019).

Bir diger ¢aligmada, yeni bir nanoboyutlu iiretmek i¢in etkili bir capraz baglayici reaktifi
olan glutaraldehit yoluyla kati-kat1 immobilize karboksimetil seliiloza kat1 bir destek olarak

titanyum oksit (Nano-Ti02) kullanilmistir ( Mahmoud 2017).

Ozetle Seryum ¢ok degerli bir element olmakla birlikte giderimi icin alterantif ucuz
metodlarin aragtirilmasi geregi bulunmaktadir. Diger yandan Seryum’un ucuz maliyetli
adsorpsiyon ile gideriminde calismalar yogunluk kazanmustir. Sert ve dig. (2008) agac
yapraklar1 (Platanus orientalis) tozu ile 25-300 mg/L Ce adsorpsiyonunu arastirmiglardir.

Langmuir adsorpsiyon oranint 32.05 mg/g olarak hesaplamislardir. Adsorpsiyon prosesi
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kendiliginden ve endotermik olarak bulunmustur. Seryumun desorpsiyonu (%98.36 verim)

HNO:s kullanilarak yapilmustir.

Ooi ve dig (2017) palmiye kabugundan yapilmis olan aktif karbon ile 0.01, 0.05, 0.1.
0.5,1.0, 5.0 and 10 ppb konsantrasyonlarinda seryumun pH degisimi ile giderim verimini
aragtirmiglar ve pH arttikca adsorpsiyon veriminin arttigini adsorpsiyon %99 giderime elde

varan verim ifade etmislerdir.

Torab-MOstaeid (2013) narenciye kabugundan elde edilen adsorbent ile seryum
(IIM)(Ce(N03)3.6H,0) bioadsorpsiyonunu arastirmistir. Optimum pH degeri 5 ve maksimum
biyoadsorpsiyon 162.79 (mg/g) olarak bulunmustur.

Srivastava ve dig. (2018) CeCl3’lin forsterit nanopartikiiller ile adsorpsiyon
caligmalarinda 2-10 pH araliginda calismalar yiiriiterek %92-100 araliginda verim elde

etmislerdir.

Genel olarak seryum cok degerli element oldugu icin giderim ve geri kazanilmasi
konusunda adsorpsiyon c¢alismalari hizla devam etmektedir. Literatiir calismalari
incelendiginde pH 2-10 arasinda iyi sonuglarin alindig1 gézlemlenmistir. Adsorpsiyon yontemi
ve c¢evreci adsorbantin uygulanmasi ile beraber seryum giderimi i¢in uygun metod olarak

gorilmektedir.

2.7. Ekotoksikoloji

Su canlilarimin potansiyel etkilenmelerini tahmin etmede ¢ok farkli kirleticinin bir
ortamda davraniglarini ve sonuglarini agiklama acisindan kimyasal ve fiziksel metotlarin
yetersiz kalmasi nedeniyle, su kirlenmesi kontrolii acisindan toksisite deneylerinin gerekliligi

kacinilmazdir (Meri¢ Pagano, 2002).

Pek cok su canlist i¢in standartlagtirilmis ekotoksikoloji test metodu bulunmaktadir.

Standart bir test kullanmanin avantajlar1 agagidaki sekilde 6zetlenebilir.

- degisik laboratuvarlar tarafindan bir veya daha fazla uniform ve yararli se¢im yapilmasini

saglar,

- eger uygulanan metod mahkemelerce kabul edilebilir standart yontem ise yasal avantaj

saglar,
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- rutin ektoksisite izleme amacina uygundur (Rand, 1995).

Toksisite test metodlar1 ¢ok farkli canli tiirleri i¢in tanimlanmistir. Amaca uygun

toksisite testi i¢in organizma se¢iminde dikkate alinan kriterler:

1. tiirler arasinda hassasiyet ¢cok degisken oldugu i¢in, miimkiin oldugunca genis bir aralikta

hassasiyet gdsteren bir tiir secilmeli,
2. yaygin ve bol bulunabilen tiirler dikkate alinmali,
3. secilen tiirler etkiye maruz kalan ekosistemi temsil edici olmali,

Seg¢ilen tiirlin gegmisi ile ilgili bilgi olmasi halinde (fizyolojisi, genetik ozellikleri,
davranisi) elde edilen deneysel verilerin yorumlanmasi ¢ok daha kolay yapilabilir (Rand, 1995).
Daphnia magna’nin genel viicut yapist Sekil 2.4°te yetiskin Daphnia magna’nin gériniimii

Sekil 2.5’te verilmistir.
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Sekil 2.4. Daphnia 'nin genel viicut yapist (Ebert 2005)
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Sekil 2.5. Yetiskin Daphnia magna’'nin yumurta keselerinin gortiiniimii
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3. DENEYSEL CALISMANIN PLANLAMASI

3.1. Kullanilan Malzemeler ve Kimyasallar

Bu tez calismas1 kapsaminda Lityum nitrat (LiNO3; 68.946 g/mol; CAS No:7790-69-4,
Sigma Aldrich), Seryum nitrat (CeN3O9.6H>0; 434.22 g/mol; CAS No: 10294-41-4, Sigma
Aldrich), Zirkonyum, Glutaraldehit (Sigma Aldrich) ve %1 lik asesit asit bilesikleri kullanilmig
olup, degisen konsantrasyonlar1 i¢in distile su ile sentetik olarak hazirlanmistir. Molekiil
kiitlesi’dir. Kitosan, diisiik Ma %75-85 deasetilasyon derecesi, Sigma Aldrich, Asetik Asit
CH3COOH %100 saflik, Merck, Sodyum Hidroksit NaOH >97,5 Sigma Aldrich , Gluter
aldehit, GLA 9%25’lik Merck, Propan-1-ol C3H3O %99,5 saflik Lab-Scan, Monokloroasetik
Asit CICH2COOH >99 saflik Sigma Aldrich ¢ozeltileri kullanilmastir.

3.2. On Deneme Hidrojellerin Hazirlams

Tez ¢aligmas1 kapsaminda adsorban olarak kullanilacak en uygun bilesimleri bulmak
icin CMC, kitosan, saf karides esasli itakonik asit igerin hidrojel hazirlanmistir. Cizelge 3.1°de
verilen monomer bilesimlerinin uygun ¢oziiceler de ¢oziilerek ve gerektigi yerlerde baslatict ve
capraz baglayict maddeler kullanilarak polimerize ve ¢apraz baglanmasi ile elde edilmistir.
Takiben distile su igerisinde bekletilerek saflastirilmis ve kurutulmustur. On deneme amagh
yapilan biitiin hidrojellerin sisme deneyleri yapilmis ve sonuglar Ek-2’de verilmistir. Elde
edilen bulgular sonucunda optimizasyon c¢aligmalar1 yapilmis ve bir sonraki baslikta anlatilan
S1 ve A10 hidrojelleri hazirlanmistir. Bu amagla, ilk asamada ve son asamada hazirlanan
hidrojeler Cizelge 3.1.’de verilmistir. Hazirlanan S1 ve A10 hidrojelleri adsorpsiyon ve

desorpsiyon deneylerinde kullanilmistir.

3.2.1. A10 Hidrojel Hazirlanmasi

Belirli miktarlarda hidrojel bileseni (leri), (kitosan, itakonik asit ve CMC) 12,5 ml
(%1)’1ik asetik asit ¢ozeltisi ile karistirilip ¢oziilmeye birakilmistir. Daha sonra %6’lik 2,5 ml
capraz baglayici olan gluteraldehit ilave edilmistir. Hazirlanan ¢dzeltinin tam anlamiyla hazir
olmasi i¢in ortalama 10-15 dk karistirilmis olup, ardindan hazirlanan karisim cam tiipler i¢ine
almarak agz1 kapatilarak buzluga birakilmigtir. 2-3 giin sonunda cam tiipler yavasca kirilarak

jeller ¢ikarilmis ve distile su igerisinde bekletilerek saflastirilmistir ve takiben kurutulmustur.
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Sekil 3.1. Hidrojellerin tlipte goriintiisii

Cizelge 3.1.Tez calismasinda hazirlanmis hidrojellerde kullanilan kimyasal miktarlar

Saf Karides (SK) 0,1 gr

CMC (0.6’lik) 0,2 gr

CMC ve SK 0,2 gr CMC ve 0,1 Saf Karides

Kitosan (CS) 0,2 gr

A2 (1) 0,01 gr itakonik Asit ve 0,1 Saf Karides

A3 (2) 0,02 gr itakonik Asit ve 0,1 Saf Karides

A5 (1) 0,01 gr itakonik Asit ve 0,2 Kitosan

A6 (2) 0,02 gr itakonik Asit ve 0,2 Kitosan

A7 (1) 0,1 gr Saf Karides - 0,01 itakonik Asit ve 0,01 gr CMC

A8 (2) 0,1 gr Saf Karides - 0,01 itakonik Asit ve 0,02 gr CMC

A9 (1) 0,01 gr Kitosan — 0,01 gr Itakonik Asit ve 0,01 gr CMC

A10 0,01 gr Kitosan — 0,02 gr itakonik Asit ve 0,02 gr
CMC(metilen bis akrilamid-gapraz baglayici ,Amonyum
persiilfat baglatici)

S1 Karboksi Metil Kitosan
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3.2.1. S1 Hidrojel Hazirlanisi

Kitosan kiirelerin eldesinde Kitosan (CS) kiirelerin sentezi i¢in %4 lilk asetik asit
cozeltisine 1 g kitosan ilave edilmis ve tamamen ¢dzlinene kadar karistirllmigtir. Hazirlanan
cozelti peristaltik pompa (Longer Pump, BT100) 1 ml/dk. akis hiz1 ile 70°C’deki %5°lik (m/v)
Sodyum hidroksit ¢ozeltisine aktarilmis ve kiire formuna gelmesi beklenmistir. Olusan
kiirelerin formunu korumast ic¢in (%5 w/v) Etanol- NaOH ¢d6zeltisi hazirlanmig ve kitosan

kiireler bu ¢ozelti icerisinde oda sicakliginda 48 saat boyunca bekletilmistir.

Capraz bagl kitosan kiirelerin eldesinde Etanol — NaOH ¢ozeltisi icerisindeki kitosan
kiireleri notr pH’a gelene kadar saf su ile yikanmigtir. Kitosan kiireler 50 ml destile su igerisine
alinarak {izerine capraz baglayici olarak gluteraldehit (GLA) 0,66 ml GLA/ 1 g kitosan olacak
sekilde eklenmistir. Reaksiyonun tamamlanmasi i¢in ¢ozelti 40°C 24 saat boyunca

karigtirilmastir.

Kitosan kiirelerin modifikasyonunda capraz baglanan kitosan kiireler distile su ile
yikanmistir. 50 ml (4:1, v/v) n-propanol- su ¢ozeltisi hazirlanarak igerisinde 6,75 g NaOH
coOziilmiistiir. Hazirlanan ¢apraz bagl kitosan kiireler bu ¢ozelti icerisinde eklenerek sismesi
icin 1 saat boyunca calkalayicida diisiik devirde karistirilmistir. 7,5 g monokloro asetik asit, 10
ml n-propanol igerisinde ¢oziilmiistiir. Hazirlanan bu ¢ozelti kitosan ¢ozeltisi ilizerine esit
porsiyonlar halinde eklenerek oda sicakliginda 4 saat boyunca reaksiyona devam edilmistir.
Reaksiyon tamamlandiktan sonra karboksimetil modifiye ¢apraz bagh kitosan kiireler %70°lik
etanol- su ¢ozeltisi ile yikanmis ve 40 °C etiivde 24 saat boyunca kurumaya birakilmistir.

Boylelikle

Tez ¢aligmasinin ikinci asamasinda, hazirlanan hidrojellerin 24 saat sonucunda sisme
kapasitelerine bakilmis olup, sisme kapasitesi en yiiksek olan hidrojeller ile toksisite
caligmalarina gecilmistir. Hazirlanan hidrojellerin goriintiileri Sekil 3.2°de, sisme deneylerinin

ornegi Sekil 3.3’de verilmistir.
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Sekil 3.3. Sisme deneyleri

Tez calismasmin tglincli asamasinda segilen hidrojeller ve toksisite deneyleri

sonucunda karar verilen S1 ve A10 hidrojelleri ile adsorpsiyon ¢alismalar1 yapilmigtir.
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Sekil 3.4. Adsorpsiyon, Desorpsiyon c¢alismalarda sicaklik ayarli ¢alkalama cihazi

Tez caligmasinin dordiincli asamasinda segilen hidrojellerin adsorpsiyon deneyleri

sonuclarinda desorpsiyon ¢alismalar1 yapilmistir.

3.3. Sisme Deneyleri ve Difiizyon hesabi

Birinci asamada hazirlanan hidrojellere sisme deneyleri uygulanmaistir. Belirli bir miktar
alinan hidrojeller hassas terazi’de tartilarak t=0 dakikadaki agirlig1 kaydedilmis, daha sonra
sabit sicaklikta, icerisinde distile su dolu olan erlenlerde sismeye birakilmistir. Hidrojellerin 5,
10, 15, 20, 25, 30, 45, 60, 120, 180, 240, 300, 360, 1440 ve 1500 dakikalar sonunda, hidrojeller
oda sicakliginda bekletilip kurutulduktan sonra tartimlar1 yapilmistir. Sisme ylizdesi Esitlik
2.1” deki gibi hesaplanmustir.

fkinci asamada hidrojellerin sisme kinetikleri Esitlik 2.4 ve Esitlik 2.5°de sunulan
formdilleri ile hesaplanmistir. Buna istinaden hidrojellerin su diflizyonunun incelenebilmesi i¢in
Esitlik 2.4°de verilen bagintinin logaritmik formu kullanilarak InF — Int grafikleri ¢izilmistir.
Egrilerden difiizyon iisteli, n ve difiizyon sabiti, k degerleri hesaplanmis ve Cizelge 3.2°de

sunulmustur.
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3.4. Ekotoksisite

Hazirlanan S1 ve A10 hidrojelleri i¢in Daphnia magna (Su piresi) tatli su kabuklusu ile
standart akut ekotoksisite deneyleri yapilmistir. Daphnia magna ve besleme kiiltilirii olarak
kullanilan aym sartlarda yetistirilen alg kiiltiirliniin standart yasam sartlarinda yetistirildigi
deney diizenegi Sekil 3.5 de gosterilmistir. Besleme suyu olarak deneylerde T.C. Saglik
Bakanliginin dogal mineral suyu tescili almis sise suyu kullanilmistir (Terzi S., 2019).

Toksisite 6l¢iimii efektif hacmi 50 mL olan deney kaplarinda (her bir deney kabinda 5
adet 24 saatlik yeni dogmus Daphnia magna) 24 ve 48 saat sabit oda sicakliginda (22-25 °C)

ve karanlik ortamda test edilmistir.

Sekil 3.5. Daphnia magna yasam reaktorleri
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Deney caligmalari, sahit deney ile birlikte 4 kez tekrar edilmistir. Test siiresi sonunda
her bir deney kabi icerisindeki hareketsiz Daphnia magna sayilarak hareketsizlik yilizdesi
asagidaki sekilde belirlenmistir:

% toksisite = ((Baslangictaki hareketli Daphnia magna sayisi-test siiresi sonundaki

hareketli canh sayis1)*100)/( (Baslangictaki hareketli Daphnia magna sayisi)

Standart test metoduna gore Sahit deneydeki hareketsizlik yiizdesinin maksimum %10
olmasi sart1 kabul edilmistir. Aksi takdirde deneyler tekrarlanmistir. Sekil 3.6.’da toksisite

deneylerinin yapilis siras1 goziikmektedir.

DGt tekrar olarak deney

kaplan
Daphnia magna w=  Negatif kontrol
yetistirme seti (Sahit)
20-21°C ve 11ksiz
ortamda 24-48 saat
bekletme
Hareketsizlik
lizdesi
Mikroskop ynu
altinda /"’
akuma IS0 634172010 - APAT
8040/2003

Sekil 3.6. Daphnia magna akut toksisite deneyinin yapilist

3.5. Adsorpsiyon Deneyleri

Adsorpsiyon ¢aligmalarinda hazirlanan S1 ve A10 hidrojelleri ile 250 mL erlen
icerisinde 100 mL aktif hacimde gerceklestirilmistir. Deneyler sirasinda ICP-OES cihazi
kalibrasyonu i¢in en uygun Ce ve Li konsantrasyonu 20 mg/L olarak gézlenmis ve bu baslangic
konsatrasyonu i¢in adsorpsiyon c¢aligsmalar1 baslatilmis, adsorpsiyona etki eden parametreleri

(adsorbent miktari, pH, sicaklik, siire, calkalama hizi(rpm)) belirlemek {izere deneysel
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caligmalar yiriitiilmistiir. Lityum i¢in yeterli verim elde edilemedigi i¢in deneyleri 6n bilgi
almak tizere pH 7 ve pH 10’da yapilmis olup adsorbant miktar1 0.1 gr, sicaklik 25 °C, ¢calkalama

hiz1 150 rpm ve adsorpsiyon siiresi 1440 esas alinarak yiiriitiilmiistiir.

3.5.1. Degisen pH Degerlerinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi

Birinci asamada hazirlanan A10 ve S1 hidrojelleri ile degisen pH (3, 4, 5, 6, 7)
degerlerinin Ce giderimine etkisinin belirlenmesi amactyla; 0,025gr-0,125gr baslangic hidrojel
miktar1, 1440 dakika adsorpsiyon siiresi, 25°C ve 150 rpm karistirma hizinda deneyler

ylritilmistir.

3.5.2. Adsorbent Miktarinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi

Adsorbant konsantrasyonunun Ce giderimine etkisinin belirlenmesi amaciyla; 0.025;
0.05; 0.075; 0.1 ve 0.125 gr olmak iizere 5 farkli S1 hidrojeli kullanilmistir. Adsorpsiyon siiresi
1440 dakika, sicaklik 25°C , rpm 150 olarak secilmis ve kullanilan Ce ¢ozeltisinin pH’1 5°¢

ayarlanmistir.

3.5.3. Degisen Baslangi¢c Konsantrasyonlarinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin
Belirlenmesi

Degisen baslangi¢ konsantrasyonlarinda (20 mg/L, 30 mg/L, 40 mg/L, 50 mg/L ve 60
mg/L) Ce adsorpsiyonuna etkisinin belirlenmesi amaciyla; 0,1 gr baslangic adsorbent

miktarinda, diger parametreler sabit tutularak (pH, adsorbant miktari, calkalama hizi ve

sicaklik) deney calismasi yiirlitiilmiistiir.

3.5.4. Temas Siiresinin Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi

Degisen siirelerde 30, 60, 90, 120, 180, 240, 300, 360, 420, 480, 540, 600, 660, 720,
1440 ve 2880 dakikalarda Ce adsorpsiyonuna etkisinin belirlenmesi amaciyla; 0,1 gr baslangic
adsorbant miktarinda, diger parametreler sabit tutularak (pH, adsorbant miktari, ¢alkalama hizi

ve sicaklik) deneyler ylriitiilmiistiir.

3.5.5. Degisen Sicakliklar Seryum Giderim Verimine Etkisinin Belirlenmesi

Degisen sicakliklarin Ce adsorpsiyonuna etkisinin belirlenmesi amaciyla; 0,1gr
baslangi¢ adsorbent miktarinda, diger parametreler sabit tutularak (pH, adsorbant miktari,

calkalama hizi) deney caligmasi yiiriitiilmiistiir.
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3.6. Seryum Desorpsiyon Deneyleri

Adsorbant madde olarak kullanilan S1 hidrojelinin optimum kosullarda adsorpsiyon
isleminden sonra tekrar kullanilabilirligine yonelik, HCI ¢ozeltisi kullanilarak desorpsiyon
caligmalar1 yapilmistir. Desorpsiyona etki eden konsantrasyon, c¢alkalama hizi, ¢ozelti
normalitesinin parametrelere etkisi incelenmistir. En uygun ¢ozelti ve parametreler kullanilarak
yeniden kullanim (reuse) ¢alismasi yiiriitiilmiistiir. 100 mL numune hacminde 0,1 normalite
HCI ¢ozeltisi oda sicakliginda hazirlanmis ve optimum kosullarda deney yapilmistir. Daha
sonra ¢ozeltiden siiziilerek adsorbandan ayrilmistir. Siiziilen ¢ozeltiler Ce konsantrasyonunun
belirlenmesi i¢in ICP analizine gonderilmistir. Desorpsiyon isleminde kullanilan adsorbant

tekrar 24 saat boyunca etiivde kurutulmustur.

4. DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA

Cizelge 3.1°de 6zetlenen farkli iceriklerde sentezlenen hidrojellerin (saf karides, CMC,
kitosan, CMC ve Saf Karides, A2, A3, A4, AS, A6, A7, A8, A9, A10 ve S1) sisme deneyleri
sonuclar1 (EK-2) ve S1 ve A10 hidrojelleri i¢in toksisite deney (EK-3) sonuclar1 géz oniine

alinarak adsorpsiyon deney ¢aligmalarina S1 hidrojeli ile devam edilmistir.

Ik yapilan galismalarda pH degeri 5 olarak kabul edilmis olup, sicaklik deneyleri ile

beraber Ce ¢6zeltisinin pH’ nin degistirilmemesine karar verilmistir.

4.1. Hazirlanan A10 ve S1 Hidrojellerinin Karakteristlik Ozellikleri

A10 hidrojelinin FITIR spektrumu Sekil 4.1°de verilmistir. Genis tepe 3284.57 cm’!
goriinmekte, kitosan i¢inde meydana gelen hidroksil gruplarina (OH) ve hidrojel bag:
olusumuna karsilik gelmektedir. Buna gore, A10 hidrojelin karakteristlik C=N tepe noktalari,
gluteraldehit capraz bagl kitosan hidrojel igin yaklagik 1640.54 cm™'de goriilebilir. Bu bant
glutaraldehitin karbonil (C=0) grubu ile kitosanin amin (-NH3z) grubunun reaksiyona girdigini
kanitlarmaktadir. 1720 cm™’de itakonik asitin karbonil (C=0) germe band1 da goriilmektedir.

Gozeneklerin baglantisi hidrojellerin sismesinde 6nemli bir rol oynadi.

A10 hidrojelinin SEM goriintiisii Sekil 4.2'de sunulmustur. SEM goriintiisiinden
gozlendigine gore hazirlanan hidrojelin birbirine bagli gézenekli ag yapisina sahip oldugu

aciktir.
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Sekil 4.1. A10 No’lu hidrojelin FTIR diyagrami1
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ﬁ 9/16/2021 det Hv spot | mag [] | pressure WD vac mode — 200 pm ——
* | 3:31:43PM | LFD | 5.00 kv | 3.5 | 500x 90Pa | 6.4 mm | Low vacuum NABILTEM

Sekil 4.2. A10 Hidrojelinin SEM Goriintiisii

S1 hidrojelinin FTIR goriintiisii  Sekil 4.3’de verilmistir. FTIR spektrumlari
incelendiginde saf kitosana ait 1650, 1590 ve 1320 cm™' de gozlemlenen pikler sirastyla C=0
gerilme (amid-I), C-N gerilme (amid-II) ve N-H biikiilme (amid III) titresimlerine, 3352 ve
3289 cm™’de siras1 ile O-H ve N-H gerilme titresimlerine, 2918 ve 2875 cm-1 bandindaki pikler
ise sirastyla C-H grubuna ait simetrik ve asimetrik gerilme titresimlerine atfedilmistir.
Karboksimetil modifiye kitosana ait FTIR spektrumu incelendiginde, 1589 cm™ ve 1410 cm!
‘de sirastyla simetrik ve asimetrik COO- gruplarma atfedilen pikler gdzlemlenmistir. Ilave
olarak 1067 cm™ ‘de C-O gerilmesine atfedilen pik siddetinde de bir artis gdzlenmektedir. Tiim
bu degisimler géz oniinde bulunduruldugunda karboksimetil grubunun kitosana -OH grubu

iizerinden modifiye oldugu kanaatine varilmistir (Chen ve dig., 2003; Sun ve dig., 2006).
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Sekil 4.3. S1 No’lu hidrojelin FTIR diyagrami

S1 hidrojelinin SEM goriintiisiit  Sekil 4.4’de  verilmistir. SEM  goriintiilsii
incelendiginde, adsorbanin non-porazif bir yapiya sahip olmakla birlikte, ana tasiyic1 faz
iizerinde kiimelenmis, mikron alt1 boyutlarda, diizglin geometriye sahip sekonder partikiillerin
varlig1 tespit edilmistir. Bu durumun adsorbanin yiizey alaninin artmasina katkida bulundugu

ve dolayisiyla hizli ve etkili bir sekilde adsorpsiyona katkida bulundugu diistiniilmektedir.

4.2. Hidrojellerin Sisme Deneyleri

Hazirlanan hidrojellerin ilk 6nce kuru agirliklar1 hassas terazi yardimiyla tartilarak su
banyosunda 25 °C sabit sicaklikta, icerisinde distile su olan kaplarda sismeye birakilmistir.
Jellerin suya birakildigi an t=0 olarak alinarak ve 5, 10, 15, 20, 25, 30, 45, 60, 120, 360, 480,
720, 1440 dakikalar da sudan c¢ikarilan hidrojeller oda sicakliginda bekletilip kurulanarak

hassas terazide tartimlar yapilmistir.
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Sekil 4.4. S1 Hidrojelinin SEM Goriintlisii

4.3. Sisme Izotermleri

Hazirlanan her bir hidrojelin distile su ile yapilan sisme deneylerinde dengeye gelerek
sabit bir yiizde sisme (%S) degerine ulagmistir. Yapilan sisme deneyleri sonucunda ulasilan
veriler yardimiyla %S — t grafikleri ¢izilerek asagida sunulmustur. Sekil 4.5°de 24 saatlik sisme

izotermi gosterilmistir.
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Sekil 4.5. A10 Hidrojelinin %S-t Grafigi

Hazirlanan diger hidrojellerin 24 saatlik sisme degerleri Ek-1 ve Ek-2’te verilmistir.
4.4. Sisme Difiizyonu

Sisme 6zelligi gosteren hidrojellerin sisme kinetigi; Esitlik 2.4’de sunulan temel bagint
ile incelenmektedir. Hidrojel, su diflizyonunun incelenebilmesi i¢in Esitlik 2.4’de verilen

bagmtinin logaritmik formu kullanilarak InF — Int grafikleri ¢izilmistir. Egrilerden diflizyon

iisteli, n ve diflizyon sabiti, k£ degerleri hesaplanmis ve Sekil 4.6’de sunulmustur.

Hazirlanan hidrojelde n degeri 0,0952 olarak hesaplanmigtir. Yapilan deneysel

caligmalar neticesinde diger hidrojel difiizyon sabitleri Ek-4’te verilmistir.

A10 hidrojeli i¢in hesaplanan k, n ve D sabitleri Cizelge 4.1’de gosterilmistir.
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y = -0,0682x + 0,4451
0,4 R?=0,9484

0,35
0,3
0,25

0,2

InF

0,15
0,1

0,05

Int

Sekil 4.6. A10 Hidrojelinin InF-InT Grafigi

Cizelge 4.1. Hidrojellerin Difiizyon Sabitleri

HIiDROJEL k n D

A10 0,595 0,0952 1.6 x1071°

4.5. Adsorpsiyon Deney Sonuclar

4.5.1. A10 pH Etkisi

Adsorpsiyon c¢alismalarinda adsorban’a etki eden en 6nemli parametrelerden bir tanesi
pH parametresidir. Adsorbant molekiillerinin duyarli oldugu pH araliklar1 vardir. Bu ¢alismada
hidrojel ile Ce metalinin sudan uzaklastirilmasinda farkli pH araliklarinda adsorpsiyon
caligmalar1 yapilmistir. Calismada; sicaklik 25 °C ,adsorpsiyon siiresi 24 sa, ¢calkalama hiz1 150
rpm ve adsorbent miktar1 0,1 gr baslangic secilerek deneysel caligmalar yapilmistir. pH
etkisinin Ce giderim verimine etkisinin belirlenmesi ¢alismasinda numune pH’lar1 0,1 N NaOH
ve 0,2 N H,S0, cozeltileri kullanilarak numune pH’1 araliklar1 3-5-7 aralifina ayarlanmistir.
Adsorpsiyon deneyleri sonrasi yapilan analiz sonuglar1 Sekil 4.7°de verilmistir. Deney

sonuglarinda da goriildiigli lizere artan pH degerlerinin Ce giderim verimine pozitif etkisi
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gozlenmemistir. Bundan sonraki tiim adsorpsiyon ¢alismalari durdurulmustur.S1 hidrojeli ile

deneylere devam edilmistir.
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Sekil 4.7. Degisen pH degerlerinin Ce giderim verimine etkisi (A10, Adsorbant Miktari: 0.1 gr,
Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

4.5.2. pH Etkisi

Adsorpsiyon c¢alismalarinda adsorban’a etki eden en 6nemli parametrelerden bir tanesi
pH parametresidir. Adsorbant molekiillerinin duyarli oldugu pH araliklar1 vardir. Bu ¢alismada
hidrojel ile Ce metalinin sudan uzaklastirilmasinda farkli pH araliklarinda adsorpsiyon
caligmalar1 yapilmistir. Calismada; sicaklik 25 °C ,adsorpsiyon siiresi 24 sa, calkalama hiz1 150
rpm ve adsorbent miktar1 0,1 gr baslangic secilerek deneysel caligmalar yapilmistir. pH
etkisinin Ce giderim verimine etkisinin belirlenmesi ¢calismasinda numune pH’lar1 0,1 N NaOH
ve 0,2 N H,S0, cozeltileri kullanilarak numune pH’1 araliklar1 3-4-5-6-7 araligina
ayarlanmistir. Adsorpsiyon deneyleri sonrasi yapilan analiz sonuglar1 Sekil 4.8’de verilmistir.
Deney sonuclarinda da goriildiigii tizere artan pH degerlerinin Ce giderim verimine pozitif etki
yaptig1 gozlemlenmekte ve pH degeri artikca Ce giderimi %90’a kadar ulagmistir. En yiiksek
kapasite pH 5 degerinde gozlemlendiginden dolayr bundan sonraki tiim adsorpsiyon

caligmalarinda pH “ 5 degeri secilerek giderim ¢aligmalari yapilmigtir.
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Sekil 4.8. Degisen pH degerlerinin Ce giderim verimine etkisi (S1, Adsorbant Miktar1: 0.1 gr,
Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

4.5.3. Adsorbant Miktarimin Etkisi

Adsorpsiyonu etkileyen en onemli parametrelerden bir tanesi adsorbant miktaridir. Bu
amacla en uygun adsorbant miktarini belirlemek i¢in degisen adsorbant miktarlarinda deneyler
yapilmustir. Calismada; sicaklik 25 °C ,adsorpsiyon siiresi 24 saat, ¢calkalama hizi 150 rpm ve
pH 5’de deneysel ¢alismalar yapilmistir. Yapilan deneysel ¢aligmalarda adsorbant miktarlar
siras1 ile 0.025,0.054,0.075,0.1,0.125 gram olarak yapilmistir. Adsorpsiyon sonrasi yapilan
analizler sonucunda Sekil 4.7 ‘de gorildiigii tizere: 0,025 g adsorbant miktarinda Ce giderim
verimi %80’1n altinda kalirken; 0,1 ve 0,125 gr adsorbant miktarinda bu deger % 88’in {izerine
cikmaktadir. Sekil 4.9°de goriildiigi tizere 0.025 — 0,125 gr adsorbant araliklarinda Ce giderim
veriminin %85 nin lizerinde oldugu ve adsorbant miktar1 artik¢a Ce giderim veriminin % 90’a

ulastig1 gézlemlenmektedir.
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Sekil 4.9. Degisen S1 Miktarinin Ce Giderim Verimine Etkisi (pH 5, Sicaklik: 25°C ,
Calkalama Hizt: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

4.5.4. Sicaklik Etkisi

Adsorpsiyonu etkileyen diger dnemli bir parametre ise sicakliktir. Ce elementinin
adsorpsiyon c¢aligmalarinda sicakligin etkisini belirlemek amaciyla degisen sicaklik
araliklarinda (25°C, 35°C, 45°C), 0,1 g adsorbant miktarinda diger parametreler bir dnceki
deneysel sonuglardan elde edilen verilere gore optimum sartlar goz Oniine alinarak deneysel
caligmalar yiiriitiilmistiir. Elde edilen sonuglar Sekil 4.9°da verilmistir. Sekil 4.10de goriildiigii
iizere 25°C sicaklikta adsorpsiyon verimi %85’in lizerinde kalirken artan sicakliklar ile giderim
ylizdesinin artmadig1 gozlenmistir. Ancak bu artis 45°C’de %87 gibi bir degere ulasirken, bu
degerin iizerindeki sicakliklarla beraber giderim veriminde belirgin bir artis olmadigi
gozlemlenmistir. Bu veriler dikkate alindiginda adsorpsiyon c¢aligmalari i¢in opiimum

sicakligin 25°C oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.10. Sicaklik Degisiminin Ce Giderim Verimine Etkisi (S1, pH : 6.5, Adsorbant Miktari:
0.1 gr, Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

4.5.5. Baslangic Konsantrasyonu Etkisi

Baslangi¢ konsantrasyonunun adsorpsiyon verimine etkisinin belirlenmesi amaciyla
degisen Ce (20,30,40,50,60) mg/l konsantrasyonlarinda; 0,1 g adsorbant miktarinda, pH 6.5,
sicaklik 25°C, ¢alkalama hizi 150 rpm, adsorpsiyon siiresi 1440 dakika segilerek deneysel
caligmalar yiiriitiilmistiir. Yapilan ICP-OES analizlerinin sonucunda veriler Sekil 4.11°da
gosterilmistir. Sekil 4.11°de artan Ce giris konsantrasyonlarinda birim adsorbant basina

adsorplanan madde miktar1 (qe) siirekli olarak artis gostermistir.
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Sekil 4.11. Degisen S1 Konsantrasyonlariin Ce Giderim Verimine Etkisi (pH: 6.57,
Adsorbant Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440
dk)

4.6.Adsorpsiyon izotermleri

Adsorpsiyon izotermleri kat1 adsorban madde ve denge aninda ¢ozeltide kalan adsorbant
miktar1 yardimiyla adsorbe olmus miktarlar arasindaki iliskilerin belirlenmesini saglar.
Adsorpsiyon izoterm modeli i¢in 6nerilmis pek ¢ok esitlik mevcuttur. Ce adsorpsiyonu i¢in dort
farkli adsorpsiyon izoterm denklemi (Langmuir, Freundlich, Dubinin-Radushkevich ve
Temkin) uygulanmistir. Bu izoterm modelleri denklemleri ile birlikte Boliim 2°de detayli olarak
aciklanmistir. Adsorpsiyon izotermlerini olustururken farkl: giris konsantrasyonlarinda (20, 30,
40, 50, 60 ppm), 25 °C sicaklik, 150 rpm karistirma hizinda, 1440 dakika siireyle ve pH 6,57

degerlerinde caligsmalar yiiriitiilmiistiir.

4.6.1.Langmuir izoterm Modeli

Langmuir izotermi, tek tabakali olarak olusur ve maksimum adsorpsiyon, adsorplayici
ylizeyine baglanan molekiillerin doygun bir tabaka olusturdugu andaki adsorpsiyondur.
Adsorpsiyon olayinin, adsorbentin belirgin homojen alanlarinda gergeklestigini kabul eden bu

izotermde, molekiiller arast kuvvetlerin adsorpsiyon yiizeyinden uzaklastikca azaldigi
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gozlemlenir. Langmuir izoterm sabitlerini bulmak i¢in 1/ce degerleri 1/qe degerlerine karsi

grafige gecirilerek Sekil 4.12 elde edilmistir.
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Sekil 4.12. Langmuir izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C
, Calkalama Hiz1: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

Sekil 4.12°deki izoterm grafiginin egiminden ve kesim noktasindan g, ve b degerleri
sirastyla 35,59 mg/g ve 0,44 olarak bulunmustur. Cizilen grafigin korelasyon katsayisi R?
degeri 0,85 olarak hesaplanmustir.

Langmuir izoterminin 6nemli 6zelligini tanimlamak ve adsorpsiyon isleminin tercih
edilebilirligi hakkinda yorum yapabilmek i¢in ayrilma faktoérii (RL) olarak adlandirilan
boyutsuz bir biiyiikliik olarak tanimlanmistir. Adsorpsiyon isleminin tercih edilebilirliginin bir
gostergesi olarak RL degerinin 0-1 aralifinda olmasi gerekmektedir. RL>1 oldugunda
adsorpsiyon tercih edilmeyen bir islemdir. RL=1 oldugunda adsorpsiyon dogrusaldir, RL=0
oldugunda adsorpsiyon islemi tersinmez olarak gerceklesmektedir. Sekil 4.12°de goriildiigii

iizere RL degeri 0,10 bulunmustur.
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4.6.2. Freundlich izoterm Modeli

Freundlich izoterm sabitlerini belirlemek i¢in In Ce degerleri In qe degerlerine karsi

grafige gecirilmistir. Freundlich izoterm verilerine gore ¢izilen grafik Sekil 4.13’de verilmistir.

4,00 +
3,50 -
3,00 -
2,50 -
" y =0,3272x +2,5792
< 200 - R2=0,9423
1,50 -
1,00 +
0,50 -
0,00 T T T T T T 1
0,00 0,50 1,00 1,50 2,00 2,50 3,00 3,50

Sekil 4.13. Freundlich Izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C,
Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

Sekil 4.13’de goriildiigii gibi n degeri 3,06 olarak bulunmustur. n>1 oldugunda
adsorpsiyon isleminin tercihli olarak gerceklestigi soylenebilir. Adsorpsiyon kapasitesi ile ilgili
olan KF sabitinin degeri ise 13,19 olarak hesaplanmistir. Cizilen grafigin korelasyon katsayisi

olan R? degeri 0,9423 olarak oldukea yiiksektir.

4.6.3. Temkin izoterm Modeli

Temkin izotermi, baslangigta asidik ¢ozeltideki platinyum elektrot iizerine hidrojen
adsorpsiyonunun tanimlanmasi i¢in kullanilmis bir model. Izoterm adsorban etkilesimlerini
dikkate alan bir faktorii icermektedir. Cok diisiik ve yiiksek konsantrasyonun degerleri g6z ardi
edildiginde, model adsorpsiyon 1sisinin logaritmiklikten ¢ok dogrusal olarak azalacagini

varsayimda bulunur. Temkin esitligi, gaz fazinin tahmini i¢in miikemmel sonuglar verir.
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B ve KT degerleri sirasiyla ge ye karst In Ce nin ¢izilen lineer grafigin egim ve kesim
noktasindan hesaplanir. Temkin izoterm modeli i¢in elde edilen sonuglar Sekil 4.14°de

verilmistir.
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Sekil 4.14. Freundlich Izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C,
Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Stiresi: 1440 dk)

4.6.4. D-R izoterm Modeli

Dubinin-Radushkevich (D-R) izotermi oldukca yaygin bir sekilde kullanilmaktadir. D-
R izoterm modeli ile biyosorpsiyon mekanizmasinin fiziksel ya da kimyasal olup olmadig1

belirlenebilir.

Burada; ge adsorbe edilen Ce elementinin mg/L cinsinden ifadesini , gm maksimum
adsorpsiyon kapasitesi (mg/g) ), P biyosorpsiyon enerjisine bagl katsay1 (mol? /j? ), & Polanyi
potansiyeli € = RTIn (1 + 1/Ce)’dur. D-R izoterm modeli i¢in elde edilen sonuglar Sekil

4.15°de verilmistir.
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Sekil 4.15. D-R Izoterm Modeli (S1, pH: 6.57, Adsorbant Miktar1: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C ,
Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

Cizelge 4.2° de gosterilen dort farkli izoterm modeli i¢in hesaplanmis olan izoterm

parametreleri incelendigin de en iyi korelasyon katsayis1 R? =0,94 degeri ile Freundlich izoterm

aittir.

Cizelge 4.2. Ce Elementinin Adsorpsiyon Ile Giderimin de Bulunan Izoterm Sabitleri

iZOTERM
MODELLERI

1/n

Kp

(mg/g)

RZ

Qm
(mg/g)

(L/mg)

RZ

E

(kj/mol)

RZ

B

(J/mol)

(L/mg)

RZ

Freundlich

0,93

13,19

0,94

Langmuir

35,59

0,44

0,85

Temkin

8,53

2,98

0,88

D-R izoterm
Modeli

11,47

0,92
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4.7. Adsorpsiyon Termodinamigi

Adsorpsiyon isleminin termodinamik agidan nasil ger¢eklestigini Gibss Serbest enerjisi
(AG?), entalpi (AH®) ve entropi (AS®) gibi parametreler ile degerlendirmeler yapilmaktadir.
Termodinamik degerlerini bulmak i¢in In KC kars1 1/T degerleri grafigi gecirilerek elde edilen
dogrusal grafik Sekil 4.16’da verilmistir.

2,15 -
y=1,1909x - 1,9135

2,1 R?=0,9415 *

2,05 -
Q 2 1
b4
=
— 1,95 -

*

1,9 A

1,85 A *

1,8 T T T T T 1

3,1 3,15 3,2 3,25 3,3 3,35 3,4

1/T (103, K)

Sekil 4.16. Seryum Adsorpsiyonunda In Kc’ye kars1 1/T Grafigi (S1, pH: 6.57, Adsorbant
Miktart: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon Siiresi: 1440 dk)

Bu veriler baz alinarak hesaplanan termodinamik parametreler Cizelge 4.2°de verilmistir.
Cizelge 4.3°deki verilere gore, negatif Gips (AG) enerjisinin sicaklikla artmis olmasi
reaksiyonun sicaklikla arttigini ve kendiliginden gerceklestigini gostermekte, pozitif olarak
hesaplanmis olan AH reaksiyonun endotermik oldugunu ve pozitif entropi degisimi (AS)

stvidan kat1 yilizeyine adsorpsiyonun arttigini gostermektedir.

Cizelge 4.3. Hidrojel ile Seryum Adsorpsiyonunda Termodinamik Bulgular

T AG° AH® AS°
K kJ/mol kJ/mol kJ/mol.K
298 -5,2 1644 -550,0
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308 -4,9

318 -4,9

Yapilan deneysel caligmalar da Seryum adsorpsiyonu i¢in optimum kosullar belirlendikten
sonra ayn1 optimum kosullar Lityum adsorpsiyonu i¢in uygulanmustir. Istenilen sonuglar
alinmadigindan dolay1 deneysel ¢alismalara son verilmistir. Sekil 4.17°de farkli 2 pH’da
adsorpsiyon yapilmistir. Lityum adsorpsiyonun da ¢alisilan pH’lar 7 ve 10 adsorbant miktari
0.1 gr, calkalama hiz1 150 rpm, sicaklik 25 °C, adsorpsiyon siiresi 1440°dur.

100
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20 14,81
9,55

B ] 0
0
pH=7 pH=10
pH

Li Giderim verimi (%)

Sekil 4.17. (Adsorbant Miktari: 0.1 gr, Sicaklik: 25°C , Calkalama Hizi: 150 rpm, Adsorpsiyon
Stiresi: 1440 dk)

4.8. Desorpsiyon Deneyi Sonuc¢lar

Yapilan ICP analizleri sonucunda HCI ile yapilan desorpsiyon veriminin en yiiksek
oldugu gézlemlenmis ve yeniden kullanim (reuse )galismasi icin HCI ile yapilan desorpsiyon
islemi tercih edilmistir. Yeniden kullanilabilirlik (reuse) ¢alismasi i¢in HCI desorpsiyonunda
kullanilan S1 hidrojeli ve adsorpsiyon verimini 6lgmek tizere; 0,1 gr adsorbant miktarinda , 25
°C’de , calkalama hiz1 150 rpm , Ce giris konsantrasyonu 20 ppm de ¢alisilmis ve adsorpsiyon

caligmas yiiriitiilmiistiir. Desorpsiyon ile ilgili sonuglar Cizelge 4.4 ‘te verilmistir.
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Cizelge 4.4. Desorpsiyon verim yiizdesi

Adsorpsiyon Desorpsiyon
co Ce Verim(%) CO Ce Verim(%)
20 2,1 89,5 17,9 17,8 99,44134

4.9. Tartisma

Bu calisma ile elde edilen sonuglar incelendiginde farkli 6zelliklerde birden fazla jel
iiretimi yapilmistir. Hazirlanan jeller saf karides, CMC, CMC/Saf Karides, Kitosan, A2, A3,
AS, A6, A7, A8, A9 ve A10 jellerinin sisme karakteristik agisindan incelendiginde sisme
ozelliklerinin yiiksek olmasi hidrojellerin ¢evre miihendisligi acisindan baska alanlardan

degerlendirebilecegi diistintilmiistiir.

Bu calisma da 6zellikle seryum elementinin adsorpsiyonu i¢in yiiksek verim saglayan
S1 hidrojelinin literattirdeki diger seryum giderimi ¢alismalart ile karsilagtirmasi Cizelge 4.5°de
gosterilmistir. Cizelge 4.5’te literatiir karsilagtirilmasi yapildiginda diger literatiir verilerine
gore, S1 hidrojeli ile yapilan ¢alismalarin literatiir ile uyumlu bir aralikta ve benzer izoterm

modeli uygunlugu kaydedilmistir.

Seryum giderim verimleri i¢in yapilan ¢alismalar incelendiginde bu tez kapsaminda ki
optimum kosullarin pH : 6.57, Adsorbant Miktar1 0.1 gr, Sicaklik 25 °C Adsorpsiyon Siiresi
1440 dk, 20 mg/L Seryum Konsantrasyonu ve 150 rpm olarak bulunmustur.

Literatiir caligmalar1 incelendiginde Sarigiil (2018) 1 gr adsorbent miktarinda, 25 °C
’de , ¢alkalama hiz1 150 rpm , Ce giris konsantrasyonu 20 ppm de ¢alisilmis ve ¢ozelti pH’1
7 olarak bulmustur.

Javed ve dig.(2017) 0.3 g Adsorbent miktarinda, 4 mg/L Seryum Konsantrasyonu,
Adsorpsiyon Siiresi 25 dk, pH’1 5 olarak optimum kosul belirlemistir.

Torab-MOstaeid (2013) narenciye kabugundan elde edilen adsorbent ile seryum (III)
bioadsorpsiyonu arastirmistir. Optimum pH degeri 5 ve maksimum biyoadsorpsiyon 162.79

(mg/g) olarak bulunmustur.

Genel olarak literatiir caligmalarina bakildiginda pH 5-7 araliginda 25 °C sicaklik

degerlerinde adsorpsiyon verimlerinin en iyi sonuglar1 verdigi goriilmiistiir. Diger adsorpsiyon
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parametleri g6z oniine alindiginda adsorbanta bagli olarak siire ve seryum konsantrasyonlari

farklilik gostermistir.
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Cizelge 4.5. Seryum Elementinin Adsorpsiyon Ile Gideriminde Elde Edilen izoterm Sabitleri

REFERANSLAR
IZOTERM MODELLERI
Giderim Verim % Freundlich Langmuir

1/n Kf R? Qm B (L/mg) R?
Tez Cahismasi (Kitosan Icerikli 90 0,93 13,19 mg/g 0,94 35,59 mg/g 0,10 0,85
Hidrojel ile Adsorpiyon) (S1)
Sangiil (2018) (Manyetik Pomza) | 96,4 0,93 4,08 mg/g 0,96 34,13 6,32 0,98
Javed ve dig.(2017) 95 0,38 5,152*102 2,889%107

mmol/g mmol/g

(Komiir)
Torab (2013) 90 0,64 19,63 mg/g 0,988 162,79 mg/g 0,115 L/mg 0,974
(Mandaline Kabugu)
Sert ve dig.(2007) 95 0,34 6,76 mg/g 0,8795 32,05 mg/g 0,15 L/mg 0,9997
(Yaprak Tozu)
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5. SONUC VE ONERILER

Nadir toprak elementleri arasinda en oncelikli elementlerden olan Lityum ve Seryum’u bu
seminerin ve Yiiksek Lisans Tez calismasi kapsaminda, CMC bazli hidrojel kompozitler ile

adsorpsiyon ve desorpsiyon prosesi ile geri kazanimi amaglanmistir.

Hazirlanan hidrojeller igerisinde en iyi giderim sonuglari S1 hidrojelinde alinmistir.
Adsorpsiyon caligmalar1 sonucunda seryum igin yiiksek verim elde edilirken lityum verim

diisiik gozlenmistir.

Freundlich izoterm modelinin Seryum adsorpsiyonu verileri igin daha ¢ok uyumlu

oldugu goriilmiistiir.
Sicaklik arttik¢a seryum giderim veriminde anlamli bir fark olmamustir.

Elde edilen verilere gore, negatif Gips (AG) enerjisinin sicaklikla artmis olmasi reaksiyonun
sicaklikla arttigin1 ve kendiliginden gergeklestigini gostermekte, pozitif olarak hesaplanmig
olan AH reaksiyonun endotermik oldugunu ve pozitif entropi degisimi (AS) ise sividan kati

ylizeyine adsorpsiyonun arttigini gostermektedir.

Hidrojelin kullanimini hedefleyen desorpsiyon prosesi distile su, HCl kullanilarak

uygulanmis ve verimin yliksek oldugu gézlemlenmistir.
En uygun adsorpsiyon ve desorpsiyon siiresinin 24 saat oldugu goriilmiistiir.

Bu ¢alisma sonuglarina gére S1 hidrojelinin seryum’un geri kazanilmasi i¢in yiiksek

verim sagladigi sonucuna varilmistir.

Seryum igeren gercek bir su kaynaginda adsorbanin seryum katyonuna segiciligi

onerilmektedir.
Lityum adsorpsiyon ¢alismalarinda secici hidrojeller tiretilmesi dnerilmektedir.

Seryum i¢in basarili sonuclar alinmakla birlikte gercek su numuenlerinde proses
verimligi arastirilmali, lityum adsorpsiyonu i¢in ise selective hidrojellerin gelistirilmesi

Onerilmektedir.
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Ek-1 Hazirlanan Hidrojellerin Sisme Yiizdeleri
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0 0.0099 0.0139 0.0159 0.0551 0.0093 0.0151 0.018 0.0187 0.0111 0.009 0.0161 0.0146
5 0.0632 0.055 0.0496 0.1053 0.0404 0.0307 0.056 0.0629 0.0523 0.031 0.0464 0.0762
10 0.064 0.058 0.0606 0.1102 0.0423 0.0376 0.0818 0.0822 0.0587 0.0334 0.0621 0.0828
15 0.0669 0.0629 0.0645 0.1122 0.0437 0.0406 0.0836 0.0837 0.0622 0.0349 0.0707 0.0835
20 0.0675 0.063 0.0666 0.1153 0.0454 0.0429 0.0882 0.0855 0.063 0.0355 0.0741 0.0849
25 0.0693 0.0701 0.0694 0.1154 0.046 0.0436 0.0901 0.0897 0.0635 0.0363 0.0792 0.0872
30 0.07 0.0709 0.0695 0.1252 0.0471 0.045 0.0931 0.0987 0.0642 0.037 0.0801 0.0873
45 0.0703 0.0708 0.0725 0.1373 0.0487 0.0451 0.0957 0.0988 0.0658 0.0372 0.082 0.0875
60 0.071 0.07 0.0776 0.1466 0.0493 0.0452 0.0965 0.1004 0.0661 0.037 0.0837 0.0909
120 0.0769 0.075 0.0778 0.175 0.0502 0.0462 0.0993 0.1044 0.0669 0.037 0.0845 0.0925
180 0.0774 0.078 0.0793 0.178 0.0531 0.0467 0.0999 0.1092 0.0685 0.0369 0.0859 0.0955
240 0.0787 0.0788 0.0825 0.1896 0.0533 0.0468 0.1021 0.11 0.069 0.0365 0.0873 0.0964
300 0.0801 0.0785 0.088 0.1963 0.054 0.0469 0.1047 0.1117 0.0698 0.036 0.088 0.0971
360 0.0815 0.0783 0.0897 0.2015 0.0542 0.0471 0.1052 0.1123 0.07 0.034 0.0895 0.0986
1440 0.0864 0.0785 0.0984 0.2328 0.0554 0.0472 0.1063 0.1163 0.0755 0.0321 0.0925 0.1036
1500 0.0869 0.0785 0.0993 0.2329 0.0553 0.0472 0.1063 0.1165 0.076 0.032 0.0927 0.1037
S % 777.78 464.74 524.52 322.68 494.62 212.5 490.5 522.9 584.68 255.55 475.77 610.27
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Ek 2. Hidrojellerin Sisme Degerleri

Saf Karides 0.0099 0.0869 777.78
CMC 0.0139 0.0785 464.74
CMC/Saf Karides 0.0159 0.0993 524.52
Kitosan 0.0551 0.2329 322.68
A2 0.0093 0.0553 494.62
A3 0.0151 0.0472 212.5
AS 0.018 0.1063 490.5
Ab 0.0187 0.1165 522.9
A7 0.0111 0.076 584.6
A8 0.009 0.032 255.5
A9 0.0161 0.0927 475.7
A10 0.0146 0.1037 610.2
S1 0,1 0,2 100

*Mo:Baslangig kiitle (g); Mt:Dengedeki Kiitle (sa); %S: Denge Sisme Yiizdesi
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EK 3. Daphnia magna AKUT TOKSISITE-CE

T: deneyde tekrar sayis1; Ort: ortalama ; SS: standart sapma

Numune | 24 saat sonunda hareketsiz Daphnia | 48 saat sonunda hareketsiz Daphnia magna
Adi magna sayisi sayisl

T1 | T2 | T3 | T4 |Ort. SS T1 | T2 | T3 |T4 Ort. SS
Kontrol 0 0O|1|0]| 5 0.5 0 0 1|1 10 0.577
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EK 4. Difiizyon Hesabi

HIDROJELLER k n D

A2 (1) 0,562 0,1093 1.7 x10°
A3 (2) 0,272 0,373 3.9x10*
A5 (1) 0,245 0,383 3.6 x10*
A6 (2) 0,269 0,3184 9.7 x10°
A7 (1) 0,534 0,1254 1.5x10°
A8 (2) 0,55 0,134 6.1 x10°8
A9 (1) 0,215 0,4177 5.1 x10%
A10 0,595 0,0952 1.6 x10°10
0,6 CMC 0,354 0,229 8.8 x10°¢
SAF KARIDES 0,624 0,0626 2.7x10%5
CMC/SAF KARIDES 0,299 0,2295 4.3 x10°
KITOSAN 0,227 0,1321 5.9 x101
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