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SULU COZELTILERDEN AGACLI KOMURLERINDEN URETILEN
ADSORBENT UZERINE KOBALT ADSORPSIiYONU

ADSORPTION OF COBALT FROM AQUEOUS SOLUTIONS ONTO
THE ADSORBENT PRODUCED FROM AGACLI COALS

Mehmet MAHRAMANLIOGLU, Giingér TUNCER, Ozlem BICER ve Ozge
OZGEN, Istanbul Universitesi Miihendislik Fakiiltesi 34850-Avcilar, Istanbul

OZET

Kobaltin agacli komiirlerinden elde edilen aktif komiir ile uzaklagtinlmasi degisik pH
degerlerinde(pH 3-6 5) ve sicakliklarinda incelendi Deneysel veriler Langmuir ve
Freundlich izotermlerine  uygulandi ve izoterm sabitleri hesaplandi.Maksimum
adsorpsiyon kapasitesinin pH 6.5 da oldugu gozlemlendi Adsorpsiyon kapasitesi
sicaklikla artt1 Elde edilen degerler, Agaclhi komiurlerinden tretilen adsorbentin
inorganik kirliliklerin atik sulardan uzaklastinlmasi igin kullanilabilecegini gosterdi.

ABSTRACT

Removal of cobalt from aqueous solutions was investigated at different Ph values (3-
6.5) and temperatures .The experimental data were fitted to Langmuirm and Freundlich
izotherms and isotherm constants were calculated. Maximum adsorption capacity was
observed at pH 6 5.The adsorption capacity was increased by raising the temperature
from 20to40 ° C.The values obtained indicated that the adsorbent produced from Agach
coals could be used for the removal of inorganic pollutants from waste waters
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. GIRIS

Kimya endustrisinde oksidasyon katalizorii ve radyoaktivite kaynagi olarak kullanilan
kobalt aym zamanda cam ,porselen ve boya yapmmunda kullanilmakta ve bu
endustrilerin atik sularinda bol miktarda bulunmaktadir.Kobalt ve tuzlan deri ile temas
edince allerjiye neden olur.Nefes alma ve agizdan alma durumlarinda akciger ve
karacigerde fibrozis ve sindirim yolu irritasyonuna baghh bozukluklar ortaya
cikar.Kobaltm ve diger inorganik kirliliklerin atik sulardan uzaklastirilmasi icin ¢esitli
adsorbentler kullanilarak calismalar yapilmustir ( Karakelle,1999 ,Netzer, 1984,
Knocke, 1981, Krishan, 1987, Chen,1990,Blooml979,Mc Kay,1997, Manju,1997).
Calisma grubumuz Istanbul civarinda elde edilen linyit komiirlerini aktiflestirerek
cesitli organik ve inorganik kirliliklerin sulardan uzaklastirilmasi Uzerin gesitli
arastirmalar yapmaktadir.( Mahramanlioglu,1998,1999, Bicerl999)

Bu calismanin amaci fiziksel metotlarla aktiflestirilmis aga¢h linyit komtirlerini bir
adsorbent olarak kullanip inorganik bir kirlilik olan  kobalti sulu cozeltilerden
uzaklastirma yeteneginin incelenmesidir.

2. MATERYAL VE METOD
2.1.Adsorbent Hazirlanmasi:

25 g kuru kémir finmin icine yerlestirildi. 30 dakika karbonizasyon firminda oda
sicakliginda N2 gazi gecirildi. Daha sonra firm 15 ° C /dak. hizla 600 ° C ye kadar
wsitildi. Firin sicaklign 600 °C de 1 saat sabit sicaklikta tutulduktan sonra firin tekrar oda
sicakligina kadar N2 akimu altinda sogutuldu(karbonizasyon).Elde edilen madde yine
ayn firinda CO2 gaz1 akiminda 850 °C ye 15 ° C /dak hizla sitildi1 ve sicaklik 1 saat
boyunca 850 °C de sabit tutuldu (aktivasyon). Daha sonra aktivasyona ugramis olan bu
madde CO2 akimi altinda oda sicakligina kadar sogutuldu. Aktivasyon sonucu elde
edilen madde, once sicak sonra soguk saf su ile yikandi, 8 saat 105 ° C de etiivde
kurutuldu ve daha sonra bir desikatore alindi ve oda sicakligina kadar sogutuldu.
Sogumus madde hava gecirmez kaplara konuldu ve gereginde kullaniimak Ttzere
saklandi.

2.2 Adsorpsiyon Denemeleri

Gerek stok gerek de calisma cozeltilerinin hazirlanmasinda iki defa distillenmis su
kullanilmustir.  Calismada kullamilan biitlin  kimyasallar Merck firmasindan temin
edilmistir. Belirli hacimlerde ve cesitli konsantrasyonlarda kobalt cozeltileri 0.8 g
(pH=3.3, 3.92, 4.52, 5.12) veya 0.4g (pH=6.5) adsorbentle karistirilip ¢alkalamali su
banyosunda dengeye gelene kadar cesitli sicakliklarda (20-40 ° C ) calkalandi. Dengeye
gelme stiresini bulmak icin belirli zaman araliklarinda (15 dakikada bir) numune
alinarak santrifiij yapildi.Berrak fazdan alinan belirli hacimdeki cozeltinin
konsantrasyonu spektroskopik olarak belirlendi

3. SONUC VE TARTISMA

Sekil 1'de 0.1 ve 0.8 mmol.dm™ konsantrasyonlan icin zaman ile uzaklastirma yiizdesi
arasindaki ilski gortilmektedir. Sekilden goriilecegi gibi her bir konsantrasyon icin dengeye
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gelme stiresi 135 dakikadir. Calismada kullanilan diger cozeltiler icin de dengeye gelme
suresi 135 dakika bulunmustur. Fakat sekil icinde kangsikhk olmamast icin
gdsterilmemistir.0.1 mmol.dm™ baslangic konsantrasyonu icin uzaklastirma oran1 % 81, 0.8
mmol.dm” icin uzaklastrma orani %76 bulunmustur. Bu sonug ylizde uzaklagtirmanin
konsantrasyonla degistigini ve konsantrasyon arttik¢a azaldigini gostermektedir.
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Sekil 1. Baslangic konsantrasyonu ve zamanin kobaltin uzaklastirilmasina etkisi
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Sekil 2. 20 C de cesitli konsantrasyonlar icin pH ile ylizde uzaklastirma iliskisi
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Sekil 3.30 C de cesitli konsantrasyonlar icin pH ile yiizde uzaklastirma iligkisi
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Sekil 4.35 C de cesitli konsantrasyonlardin pH ile ytizde uzaklastirma iliskisi
Metal uzaklastirma biiytik olciide pH degerlerine baghidir.Bu ylizden calisilan pH aralig

kobaltin  hidroksitlerinin ¢6kme pH degerinin uzaginda secilmistir (Baes,1976).
Calisilan bitiin  sicakliklarda ¢ok kiiciik bir pH araliginda kobaltin uzaklagtinlma
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yiizdesinin c¢ok kiiclik bir orandan ¢ok yiiksek bir orana ¢iktigr ve ayni pH da ise yiizde
uzaklastirmanin sicaklikla arttigr gortilmektedir.

Yiiksek pH da uzaklastirma ylizdesinin artmast pH ylikseldikge yiizeyde pozitif yiikiin
azalmast ve bunun sonucu olarak kolomb itme kuvvetinin azalmasi ile metal tliriiniin
daha fazla adsoplanmasi ile aciklanabilir. Sekillerden (2,3,4,5) goriilecegi gibi calisilan
aralikta optimum pH nin 6.5 oldugu anlagilmaktadir. Metal uzaklastirma etkinligi
baslangic metal kpnsantrasyonunundan da etkilenmektedir. Sicaklik arttikca
uzaklastirma yiizdesinin artmasi adsorpsiyonun endotermik oldugunu gostermektedir.
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Sekil 5. 40 "Cde cesitli konsantrasyonlar icin pH ile yiizde uzaklastirma iliskisi

Elde edilen adsorbentin kobalta karst adsorpsiyon kapasitesini olgcmek icin deney
sonuclan Langmuir ve Freundlich esitlikleri ile test edildi. Bilindigi gibi
lineerlestirilmis Langmuir izotermi,

c_tr.¢c
7 Qb Q ]

olarak yazilabilir. Burada C denge konsantrasyonunu ( mmol.dm" ), q birim miktar
adsorbent tarafindan adsorbe edilen miktart (mmol.g"), Q ve b Langmuir izoterm
sabitlerini gostermektedir. C/q ile C arasinda cizilen grafigin egiminden ve kesiminden
pH= 6.5 degeri icin Q, 0.571 mmol.g" ve b, 1.949 dm’.mmol™ bulunmustur (Sekil
6).

Bilindigi gibi Langmuir izotermi sabiti olan Q degeri kapasite hakkinda bilgi
vermektedir. Kobalt adsorpsiyonuna ortak iyon etkisi kadmiyum, cinko ve lantanyum
kullanlarak incelenmistir.Ortak iyonlarin Langmuir sabitlerine etkisi Tablo 1 de
gosterimektedir.
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Sekil 6: 20 ° C de pH=6.5 icin Langmuir izotermi
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Sekil 7. 20 C de pH=6.5 i¢in Freundlich izotermi

Tablo-1:Degisik katyonlarin kobaltin I angmuir izoterm sabitlerine etkisi

katyon Katyonun Q b
ionik  potansiyeli (mmol.g" ) (dm’ g")
Z/
yalniz kobalt - 0.571 1.949
Cd"” 2.062 0.425 1.759
Zn'" 2.703 0.409 1.706
La’” 2.830 0.396 1.608

Tablodan goriildiighi gibi Z/r degeri biiylidiikge Langmuir izoterm sabitlerine daha fazla

etki etmekte ve adsorpsiyonu azaltmaktadirlar.
Freundlich izotermi q = kc" seklinde yazilabilir ve

Ing=Ink+ninC
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seklinde lineerlestirilir. Burada q birim miktar adsorbent tarafindan adsorbe edilen
miktart (mmol.g" ) , C denge konsantrasyonu ( mmol.dm™), k ve n ise Freundlich
sabitlerini gostermektedir. In q ile In C arasinda cizilen grafigin egimi ve kesiminden

ph=6.5 da yapilan calisma k ve n degerleri 0.494 ve 0.773 bulunmustur (Sekil 7).
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Sekil 8. 20 C ve pH=6.5 icin degisik konsantrasyonlarda tanecik i¢i difuzyon
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Sekil 9. 20 C ve pH=6.5 i¢in adsorbent konsantrasyonu yiizde uzaklastirma iligkisi

Tanecik i¢i difuzyon:Adsorbentin dis yilizeyinde adsorpsiyonun yaninda adsorbat
molekiilleri gézenekli adsorbentin i¢ kismina diflizlenirler. Tanecik ici difuzyon adsorbe
edilen miktar ile zamanin karekokii arasindaki iligki ile incelenir.Sekil 8 de goruldiigu
gibi egrinin ilk kismi sinir tabaka difuzyon etkisini,ikinci kismu ise tanecik igi difuzyon
etkisini gosterir. Tanecik ici difuzyon katsayist 0.1 ve 0.8 mmol.dm™ baslangic
konsantrasyonlari icin sirasiylal.OIxIO™ ve 7.02x10™ mmol.g" .dk"” bulunmustur.

Adsorbent konsantrasyonu:0.05g./0.1 dm’ adsorbent konsantrasyonunundan 0.55 g/0.1
dm’ konsantrasyonuna kadar uzaklastirma yiizdesi incelendi. 0.05g./0.1dm’ adsorbent
konsantrasyonununda uzaklastirma yiizdesi % 19 iken 0.55 g/0.1 dm’ adsorbent
konsantrasyonununda % 100 degerine ulagmistir. Bu durum adsorbe edilen maddenin
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yiiksek adsorbent konsantrasyonlannda daha fazla adsorbent yiizeyi ve gozenek hacmi
ile temas etmesi ve bunun sonucunda daha fazla uzaklastirilmasi ile agiklanabilir.

4. SONUCLAR

Kobaltin aktiflestirilmis kOmiir tlizerine adsorpsiyonuna zaman, sicaklik, pH ve
adsorbent dozu etki etmektedir.Dengeye gelme  slresi konsantrasyonla
degismemektedir. Adsorpsiyon etkinligi pH ile artmaktadir. Adsorpsiyon kapasitesi
lzerine ortamda bulunan diger katyonlar Z/r degerlerinin biyiikligline gore etki
etmekte bu deger artikca kobalt adsorpsiyonu azalmaktadir.Elde edilen sonuglardan(
Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri olan Q ve k degerleri) ¢alismada kullanilan
adsorbentin inorganik kirliliklerin atik sulardan uzaklastinlmasinda kullanilabilecegi
gorulmektedir
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