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Tez çalışmasında, biyoetanol üretimi sonucu atık olarak ortaya çıkan şilempeyi kullanarak çevre 

dostu yaklaşımlar ile aktive edilmiş karbonların (aktif karbonlar) hazırlanması, karakterize edilmesi ve 

kesikli adsorpsiyon tekniği ile sudaki bazı organik-inorganik kirleticilerin [metilen mavisi-Pb(II)] 

gideriminde kullanılma potansiyelleri araştırılmıştır.      

Şilempe 230 
o
C’de kurutulduktan sonra, azot atmosferinde belirli sıcaklıklarda (600, 800, 1000 

o
C) piroliz edilmiştir. Akabinde, piroliz ürünü malzeme iki farklı yöntem [(i)soğuk oksijen plazma tekniği 

ve (ii) hidrotermal şartlarda H2O2 ile muamele edilmesi)] sayesinde oksitlenerek ürün yapısı oksijence 

zenginleştirilmiştir. Sonrasında, azot atmosferinde tekrar uygulanan piroliz ile oksijen atomları yapıdan 

CO veya CO2 şeklinde uzaklaştırılmış ve gözenekli bir karbon malzeme elde edilmiştir. SEM, TGA, 

Raman spektroskopisi, FT-IR, XPS, BET ve zeta potansiyeli analizleri ile her iki oksidasyonun 

aktivasyon işleminde etkinliği incelenmiştir.  

1000 
o
C’deki piroliz ürününün (i) 5 dakika plazma ve (ii) hidrotermal şartlarda 10 mL H2O2 ile 

oksitlenmiş halinin tekrar pirolizi ile hazırlanan aktif karbonların en büyük yüzey alanına sahip olmaları 

dolayısıyla (sırasıyla 832 m
2
/g ve 989 m

2
/g), sudaki metilen mavisinin gideriminde adsorbent olarak 

kullanılma potansiyelleri farklı deneysel şartlar altında araştırılmıştır. 800 
o
C’deki piroliz ürününe 3 

dakika plazma ve hidrotermal şartlarda 10 mL H2O2 ile oksitlenmesi sonucu elde edilen karbon esaslı 

ürünlerin ise Pb(II)’nin giderimi için en uygun adsorbentler olduğu tespit edilmiş ve çeşitli parametrelerin 

giderime olan etkileri araştırılmıştır.   

Sonuç olarak, şilempenin, aktif karbon elde edilmesinde başlangıç maddesi olarak 

kullanılabileceği tespit edilmiştir. Kısa sürede gerçekleştirilebilir olması ve maliyet analizi, plazma esaslı 

aktivasyonun, hidrotermal şartlardaki H2O2 yöntemine alternatif olarak kullanılabileceğini göstermiştir. 

Hazırlanan aktif karbonların sudaki organik-inorganik kirleticileri etkili bir şekilde giderdiği tespit 

edilmiştir.  
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Herein, activated carbon was derived from vinasse, a waste arising from the bioethanol 

production, by using environmentally-friendly approaches. After characterization studies, potential 

usability of the activated carbons towards both organic and inorganic model pollutants [methylene blue 

and Pb(II)] in the aqueous solutions was studied.  

Firstly, vinasse was dried at 230 
o
C. Then, it was pyrolyzed under N2 atmosphere at different 

temperatures (600, 800 and 1000 
o
C). The products were oxidized either by using cold oxygen plasma 

technique or with H2O2 in an autoclave. The final pyrolysis of oxidized carbon materials under N2 

atmosphere induces the formation of activated carbon materials. The properties of the products were 

estimated by using TGA, SEM, Raman spectroscopy, FT-IR, XPS, BET and zeta potential measurements.  

By oxidation of 1000 
o
C-pyrolysis product with 5 minutes oxygen plasma followed with final 

pyrolysis at 1000 
o
C, a surface area of 832 m

2
/g has been developed. While, by oxidation of 1000 

o
C-

pyrolysis product with 10 mL of H2O2 in autoclave and final pyrolysis at 1000 
o
C, the spesific surface 

area is 989 m
2
/g. The adsorption performance of both materials were evaluated towards methylene blue 

under several experimental conditions. The most suitable materials for removing Pb (II) from aqueous 

solution were found to be adsorbents obtained by oxidation of 800 
o
C-pyrolysis product with oxygen 

plasma for 3 minutes and 10 mL H2O2 in an autoclave, respectively.  

Consequently, the waste vinasse could be successfully utilized as a starting material for the 

activated carbon production. Performing the plasma activation in a short time and cost analysis indicated 

that it could be alternative to activation process performed by H2O2. Finally, it was shown that the 

obtained activated carbon/carbon-based materials were highly effective for removing both organic and 

inorganic pollutants from water. 
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1. GİRİŞ 

 

Geniş yüzey alanına ve oldukça fazla gözenekli yapıya sahip olan karbon esaslı 

madde(ler) genel olarak “aktive edilmiş karbon” veya “aktif karbon” olarak 

adlandırılmaktadır (El-Sheikh, 2004). Aktif karbonlar, gazların saflaştırılması ve 

arıtılmasında, su ve atıksudaki organik-inorganik kirleticilerin giderilmesinde, gıda 

endüstrisi ürünlerinin saflaştırılmasında ve endüstriyel ürünlerde katkı maddesi olarak 

yaygın bir şekilde kullanılmaktadır. González-García (2018), 1995-2016 yılları arasında 

kullanılan en yaygın aktif karbon uygulamalarını Scopus veri tabanında incelemiş ve 

tespit ettiği sonucu Şekil 1.1’deki gibi göstermiştir. Bu sonuçlar, en yaygın aktif karbon 

uygulamalarının sırasıyla ağır metallerin [Hg(II), Cr(III), Cr(IV), Cd(II), As(V) ve 

Pb(II)], boyar maddelerin (ağırlıklı olarak metilen mavisi ve malahit yeşili) ve organik 

maddelerin (benzen, fenol, toluen, formaldehit ve metil tert-butil eter) adsorpsiyonu, 

CO2 tutma, katalizör amaçlı kullanım, amonyak adsorpsiyonu ve CH4 depolama 

konularında olduğunu göstermektedir (González-García, 2018). 

 

 
 

Şekil 1.1. 1995-2016 yılları arasındaki en yaygın aktif karbon uygulamaları (González-García, 2018). 
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Uygulama amacına göre aktif karbon, kömür, petrol kökenli atıklar-kalıntılar, 

zirai atıklar ve ligno-selülozik maddeler gibi farklı başlangıç maddelerinin kimyasal ve 

fiziksel aktivasyon işlemlerine tabi tutulması suretiyle elde edilmektedir. Bunlardan 

kömür ve petrol kökenli atıklar yenilenebilir özellikte olmadığından, zirai atıklar ve 

ligno-selülozik maddelerden hareket ile aktif karbon üretimine yönelik çalışmalar son 

yıllarda önem kazanmıştır. Fiziksel veya kimyasal yöntemlerle karbon malzemenin 

yüzey alanının artırılması ve gözenek yapısının geliştirilmesi işlemi, “aktivasyon” 

olarak adlandırılmaktadır. Kimyasal aktivasyon yönteminde, NaOH, KOH, H3PO4 ve 

ZnCl2 gibi kimyasal maddeler kullanılmaktadır. Ancak, kullanılan kimyasalların elde 

edilen nihai ürün bünyesinden yıkanarak uzaklaştırılmasının gerekliliği bu yöntemin en 

önemli dezavantajını oluşturmaktadır. Bu durum, elde edilen ürünün kullanım alanının 

kısıtlanmasına sebep olabilmektedir. Buna karşılık, CO2, su buharı veya bunların 

karışımının kullanıldığı fiziksel aktivasyon yönteminde, elde edilen aktif karbonun ilave 

bir yıkama işlemi yapılarak temizlenmesine ihtiyaç duyulmamaktadır. Bu yüzden, 

fiziksel aktivasyon yöntemi, kimyasal yönteme kıyasla daha çevre dostu bir yöntem 

olarak kabul edilebilir. Ancak, bu yöntem ile elde edilen ürünün yüzey alanı, kimyasal 

aktivasyon ile elde edilen ürünlere kıyasla daha düşüktür. Bu temel bilgiler dikkate 

alındığında, adsorpsiyon kapasitesi büyük olan, geniş yüzey alanına sahip aktif 

karbonların üretiminde çevre dostu aktivasyon yöntemlerinin geliştirilmesi önem 

taşımaktadır. 

Şilempe, biyoetanol üretimi için yapılan melas fermantasyonu sonucunda oluşan 

sıvı halde bir atıktır. Yüksek organik madde içeriğinden dolayı, şilempenin bir alıcı 

ortama doğrudan deşarj edilmesi çevre problemlerine sebep olmaktadır. Şilempe 

genellikle, gübre ve hayvan yemi olarak, biyogaz ve protein üretimi amacıyla yeniden 

kullanılabilmekte veya yakılarak bertaraf edilmektedir. Buna karşılık, şilempenin 

karbon-esaslı adsorbent hazırlanmasında başlangıç maddesi olarak daha önce 

değerlendirilmediği tespit edilmiştir. Bu çalışma kapsamında, endüstriyel bir atık olan 

şilempenin katma değeri olan aktif karbona dönüştürülmesi suretiyle, mevcut 

değerlendirme-berteraf yöntemlerine alternatif bir yaklaşım sunulmuştur. Bunun için, 

şilempe ilk önce kurutulmuş, ardından karbon esaslı ürün elde etmek için piroliz 

işlemine tabi tutulmuştur. Aktivasyon prosesinin ilk basamağı olan oksidasyon işlemi 

için, her laboratuvarda kolaylıkla uygulanabilecek iki farklı yöntem ele alınmıştır. 

Bunlardan birincisi, piroliz ürünü karbona soğuk oksijen plazma (oksijen plazma) 

tekniğinin uygulanması ile yapılmıştır. İkinci oksidasyon yöntemi ise, piroliz ürünü 
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karbonun hidrotermal şartlarda H2O2 ile muamele edilmesiyle gerçekleştirilmiştir. 

Kullanılan her iki oksidasyon yöntemi, çevre dostu bir yaklaşıma sahiptir. Oksijen 

plazma tekniğinin karbon esaslı malzemelerin aktivasyonunda oksitleyici bir unsur 

olarak daha önce kullanılmamış olması, tez çalışmasının özgünlüğüne büyük katkıda 

bulunmuştur. Her iki oksidasyon yönteminin (oksijen plazma ve H2O2 ile muamele) 

aktif karbon elde etmekteki etkinliği karakterizasyon çalışmaları ile incelenmiştir. En 

uygun yüzey özelliklerine sahip aktif karbonların adsorbent olarak kullanılma 

potansiyelleri, kesikli adsorpsiyon tekniğine göre organik ve inorganik model 

kirleticilerin [metilen mavisi ve Pb(II)] su ortamından giderimi ile araştırılmıştır. Elde 

edilen aktif karbonların performansları gerçek tekstil endüstrisi atıksuyu ve Pb(II) ilave 

edilmiş endüstriyel atıksu ile de test edilmiştir. Elde edilen aktif karbonların maliyetleri 

tahmin edilmiş ve literatürde bulunan veriler ile karşılaştırılmıştır. 

 

1.1. Tezin Amacı ve Hedefleri 

 

Son yıllarda atık maddelerin yeniden kullanımına ve değerlendirilmesine yönelik 

çevre dostu teknolojilerin oluşturulmasının önemi, konu ile ilgili derleme makalelerde 

belirtilmiş (Wong vd., 2015; Yahya vd., 2015; González-García, 2018) ve Avrupa 

Birliği Atık Çerçeve direktifinde (2008/98/AT sayılı AB Atık Çerçeve Direktifi) 

vurgulanmıştır. Bu bilgiye dayanarak, tez çalışmasında, (i) bölgemizde faaliyet gösteren 

ve yıllık 84×10
6
 L biyoetanol üretim kapasitesine sahip olan Konya Şeker Sanayi 

kuruluşuna ait şilempe atığından çevre dostu aktivasyon yöntemleri ile katma değeri 

olan aktif karbonların hazırlanması, (ii) karakterize edilmesi ve (iii)  elde edilen 

ürünlerin sudaki organik ve inorganik model kirleticilerin gideriminde adsorbent olarak 

kullanılma potansiyellerinin araştırılması amaçlanmıştır.  

 

Bu bağlamda, tez çalışmasının temel hedefleri aşağıda sıralanmıştır; 

 Kurutma ve piroliz işlemleri ile sıvı halde olan şilempeden karbon esaslı bir 

ürünün (piroliz ürünü) elde edilmesi,  

 Elde edilen karbon ürünün, çevre dostu yaklaşıma sahip iki farklı yöntem 

kullanılarak aktive edilmesi,  

 Aktivasyon işleminin, karbon ürünün (i) daha önce bu amaç için hiç 

kullanılmamış olan ve herhangi bir kimyasal madde gerektirmeyen “oksijen 
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plazma ile muamele + nihai piroliz” (ii) “hidrotermal şartlarda H2O2 ile 

muamele + nihai piroliz” teknikleri ile gerçekleştirilmesi, 

 SEM, TGA, FT-IR, XPS, Raman spektrokopisi, BET teknikleri yanında, 

gözenek boyut dağılımı-boşluk hacmi ve zeta potansiyeli analizleri ile elde 

edilen ürünlerin yapısal ve morfolojik özelliklerinin incelenmesi,  

 Her iki aktivasyon yöntemi ile elde edilen aktif karbonlardan en uygun yüzey 

özelliğine sahip olanlarının (örneğin, en büyük yüzey alanı, model kirletici 

boyutuna uygun gözenek boyut dağılımı, vb.) su ortamındaki model 

kirleticilerin [metilen mavisi ve Pb(II)] adsorpsiyonunda kullanılabilme 

potansiyellerinin belirlenmesi, tekrar kullanılabilirliklerinin ortaya konulması ve 

giderim mekanizmalarının açıklanması, 

 Elde edilen ürünlerin adsorpsiyon performanslarının gerçek atıksu numuneleri 

ile test edilmesi,  

 Elde edilen ürünlerin maliyetlerinin tahmin edilmesi ve ilgili literatürler ile 

karşılaştırılmasıdır. 

 

1.2.  Şilempe 

 

Melas, şeker endüstrisinde, şeker pancarının ve şeker kamışının işlenmesi 

sırasında ortaya çıkan kahve renkli kolloidal bir atıktır. Şilempe ise, Şekil 1.2’de 

gösterilen akım şemasında belirtildiği gibi, melasın fermantasyonu ile biyoetanol üreten 

fabrikalarda ortaya çıkan kötü kokulu, koyu kahve renkli, sıvı halde olan bir atıktır. 

(Wilkie vd., 2000). Distilasyon prosesine bağlı olarak, 1 L etil alkol üretimi sonucu 10-

15 L arasında değişen miktarlarda şilempe açığa çıkmaktadır (Kahyaoğlu ve Konar, 

2006). Şilempenin kimyasal kompozisyonu kullanılan başlangıç maddesine göre 

değişebilmektedir. Şeker pancarı, şeker kamışı, üzüm ve sorgum bitkisi gibi farklı 

başlangıç maddesi kökenli şilempenin kimyasal kompozisyonu Tablo 1.1’de verilmiştir 

(Christofoletti vd., 2013). Belirtilen pH değerlerinden şilempenin asidik karakterde 

olduğu, BOİ ve KOİ değerlerinden de organik madde içeriğinin oldukça yüksek 

olduğunu anlaşılmaktadır.  
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Şekil 1.2. Melasın fermantasyonu ile biyoetanol üretimi akım şeması (Wilkie vd., 2000). 

 

 

 
Tablo 1.1. Farklı başlangıç maddelerinden oluşan şilempenin kimyasal kompozisyonu (Christofoletti vd., 

2013). 

 

Parametreler 
Şilempe 

Şeker Kamışı Üzüm Şeker Pancarı Sorgum Bitkisi 

pH 3.9 2.9 5.1 4.5 

BOİ, mg/L  5046 18900 78300 46 

KOİ, mg/L 13380 -* - - 

Potasyum, mg/L 2056 118-800 10000 - 

Sodyum, mg/L  50.2 - 3.79 - 

Sülfat, mg/L 710 120 0.62 - 

Kalsiyum, mg/L 719 - 0.71 - 

Magnezyum, mg/L 237 - 1.23 - 

-*: tespit edilemedi. 

 

1.3.  Şilempenin Yeniden Değerlendirilmesi ve Bertaraf Yöntemleri 

 

Yüksek miktarda organik madde içeriğine sahip olmasından dolayı, şilempenin 

doğrudan bir alıcı su ortamına deşarj edilmesi, su ortamındaki çözünmüş oksijen 

seviyesinin azalmasına, asidik karakteri ise alıcı ortamdaki pH’ın düşmesine sebep 

olmaktadır (Kannan ve Upreti, 2008). Buna bağlı olarak, fiziksel, kimyasal ve biyolojik 

yöntemler ile şilempenin arıtımı konusunda daha önce bazı çalışmalar yapılmıştır. Bu 

konuda, Al2(SO4).14H2O’nun koagülant olarak kullanıldığı koagülasyon-flokülasyon 
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tekniğine dayanan fizikokimyasal arıtım yönteminin en önemli dezavantajları, oluşan 

çamur miktarının oldukça fazla olması ve koagülant maliyetinin yüksek olmasıdır. 

Diğer bir yöntem olan anaerobik arıtımda ise şilempenin kompleks yapısı arıtım 

verimini olumsuz yönde etkileyebilmektedir. Ozon ile şilempenin kimyasal 

oksidasyonuna dayanan arıtımın en önemli dezavantajı ise maliyetinin yüksek olmasıdır 

(Lopez-Lopez vd., 2010). Bahsedilen bu arıtım yöntemlerine ilave olarak, şilempe için 

kullanılan alternatif değerlendirme yöntemleri Şekil 1.3’te gösterildiği gibi gübre olarak 

kullanım, buharlaştırma ile konsantre etme, biyogaz üretiminde ve hayvan yemi olarak 

kullanım ve yakmadır (Robertiello, 1982).  Bu yöntemlerin kendilerine özgü avantaj ve 

dezavantajları ise Tablo 1.2’de özetlenmiştir. 

 

 
 

Şekil 1.3. Şilempe'nin alternatif değerlendirme yöntemleri (Robertiello, 1982). 

 

Tablo 1.2. Şilempe’nin alternatif değerlendirme yöntemlerinin avantaj ve dezavantajları (Robertiello, 

1982). 

 

Proses/Son 

Kullanım 
Avantajları Dezavantajları 

Gübre  
▪ Ucuz 

▪ Uygulaması kolay 

▪ Taşıma maliyeti 

▪ Uzun dönem etkilerinin 

bilinmemesi 

Hayvan yemi 
▪ Ucuz 

▪ Uygulaması kolay 

▪ Çok az çalışılması 

▪ Uzun dönem etkilerinin 

bilinmemesi 

Anaerobik 

Çürütme 

(Biyogaz üretimi)  

▪ Enerji üretilmesi 

▪ BOİ’de azalmaya sebep olması 

▪ Kalan atığın gübre olarak 

kullanımı 

▪ Maliyeti yüksek 

▪ İleri teknoloji gerektirmesi 

Yakma 

▪ Tamamen ortadan kalkması 

▪ Enerji üretilmesi 

▪ Potasyumun geri kazanılması 

▪ Çok az çalışılması 

▪ Küçük ölçekte 

uygulanması 
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Gübreleme amacıyla kullanılan şilempe, içerdiği yüksek organik maddelerden 

dolayı, uygulandığı toprakta ve yeraltı sularında kirliliğe, toprakta tuzlanmaya, toprağın 

tamponlama kapasitesinin düşmesine ve ürün veriminde azalmaya sebep olmaktadır. 

Ayrıca, yüksek taşıma maliyeti ve koku problemi bu yöntemin diğer dezavantajlarıdır 

(Kumar ve Viswanathan, 1991; Navarro vd., 2000; Santana ve Machado, 2008). 

Şilempe için bir başka değerlendirme yöntemi ise hayvan yemi olarak 

kullanılmasıdır. Ancak, bu konuda yapılan çalışmalar çok azdır (Christofoletti vd., 

2013). Şilempe, sahip olduğu yüksek organik madde içeriğinden dolayı biyogaz üretimi 

için de kullanılabilmektedir. Bu yöntemin en önemli dezavantajları ise ileri teknolojiye 

ihtiyaç duyulması ve maliyetinin oldukça yüksek olmasıdır. Test ölçeğinde kalan diğer 

bir çalışma ise şilempenin yakılarak küldeki potasyumun geri kazanılmasıdır 

(Christofoletti vd., 2013). Bu bilgiler dikkate alındığında, şilempenin yeniden 

değerlendirilmesi amacıyla alternatif yöntemlerin belirlenmesi önem taşımaktadır.  

 

1.4. Karbon ve Allotropları 

 

Karbon (C), atom numarası 6, elektronik konfigürasyonu 1s
2 

2s
2 

2p
2 

olan 

elementtir. Bu elektronik konfigürasyona göre C atomunun 1s orbitali doludur. 4 

değerlik elektronu ise 2s
2 

2p
2 

orbitallerindedir. Dolayısıyla, C atomunun, 2p orbitallerini 

tamamlamak için 2 bağ veya boş 2p orbitalini tamamen dolduracak atom olması 

durumunda 3 bağ yapması beklenirken, bulunduğu bileşiklerde 4 bağ yaptığı görülür. 

Bu durumu izah edebilmek için hibritleşme kuralı ortaya konulmuştur. Bu kurala göre, 

C atomuna ait s ve p orbitalleri hibrit orbitaller olarak adlandırılan yapıları 

oluşturmaktadır. C atomu için hibritleşme olayı üç farklı şekilde meydana gelmektedir.  

Bunlar, (i) s orbitali ile px orbitalinden 2 adet sp hibrit orbitalin oluşumu,  (ii) s orbitali 

ile px ve py orbitallerinden 3 adet sp
2
 orbitallerin oluşumu ve (iii) s orbitali ile px, py ve pz 

orbitallerinden 4 adet sp
3
 hibrit orbitallerin oluşumudur. Şekil 1.4’te gösterildiği gibi 

karbon atomunun sp, sp
2
 ve sp

3
 hibritleşme türlerine göre oluşan molekülün geometrisi 

sırasıyla çizgisel (lineer), üçgen düzlemsel ve düzgün dört yüzlü (tetrahedral)’dir 

(Cheminfograhic, 2016). 
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Şekil 1.4. C hibridizasyonu, sp (a), sp2 (b) ve sp3 (c) hibritleşmesi (Cheminfograhic, 2016). 

 

Karbonun iyi bilinen allotropları, grafit, elmas, amorf karbon ve fullerendir. 

Şekil 1.5’te bu allotropların kristal yapısı gösterilmiştir (Ren vd. 2013). 

 

  

 

Şekil 1.5. Karbon allotropları (a) Elmas,  (b) Grafit,  (c) Amorf karbon,  (d) Fulleren (C60), (e) Elipsoidal 

fulleren (C70), (f) Karbon nanotüp (Ren vd., 2013). 

 

Elmas ve grafit, saf karbon atomlarından oluşmaktadır ve yapısal olarak çok iyi 

tanımlanmışlardır. Grafit, grafen adı verilen tabakalar halinde bulunan düzlemsel bir 

yapıya sahiptir. Her bir tabakada, sp
2
 hibritleşmesine sahip olan ve aralarında 142 pm 

mesafe bulunan karbon atomları hekzagonal bir örgü içinde yer almaktadır. Van der 

Waals kuvvetkileri ile etkileşim halinde olan bu tabakalar arası mesafe 335 pm’dir. 

Elmasın yapısında, aralarında 154 pm mesafe bulunan karbon atomları ise sp
3
 

hibritleşmesi yaparak tetrahedral bir düzen oluşturur ve aralarındaki bağlar çok 

kuvvetlidir. Bu nedenle de çok sert, kararlı bir yapıya ve iyi bir ısı iletkenliğine sahiptir. 

Fulleren, genellikle 6 karbon atomunun düzlemsel olarak birbirine bağlanmasıyla 

(a) (b) (c) 
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oluşan, içi boş küresel bir yapıya sahiptir. En küçük boyutu, 60 karbonludur ve yapısı 

futbol topuna benzemektedir.  

Amorf karbon, belirli bir kristal yapıya sahip olmayan, karbon atomları 

arasındaki mesafe, grafit (142 pm) ve elmas (154 pm) örgü yapısına göre %5’den daha 

fazla bir sapmaya sahip karbon yapıları olarak tarif edilmektedir (IUPAC, 2006). 

Ayrıca, amorf karbon yapılarında bağlar arasındaki açı, yine grafit ve elmas yapısındaki 

açılardan sapmalar göstermektedir. Amorf karbonların yapısındaki hibritleşme, hem sp
2
 

hem de sp
3
 türünü içermektedir. Yarı kararlı bir yapıda olmaları ve sp

2
-sp

3
 hibrit 

oranlarının değişken olması sebebiyle, amorf karbonların özellikleri kendi aralarında 

değişkenlik arz etmektedir (Çuhadaroğlu ve Kara, 2018; Ferrari ve Robertson, 2000; 

Ren vd., 2013; Zerrin, 2014). Tipik amorf karbon örnekleri; biyoçar, aktif karbon ve 

karbon siyahıdır. Kullanılan başlangıç maddeleri, karbon içeriği-yapısı ve hazırlama 

prosesleri bakımından biyoçar, aktif karbon ve karbon siyahının genel olarak 

karşılaştırılması Tablo 1.3’te verilmiştir (Liu vd., 2015).  

 

Tablo 1.3. Biyoçar, aktif karbon ve karbon siyahı arasındaki temel farklılıklar (Liu vd., 2015). 

 

 Biyoçar Aktif karbon Karbon siyahı 

Başlangıç maddesi Biyokütle Kömür, asfalt ve 

biyokütle  

Petrol, kömür katranı, 

asfalt vb. 

Karbon içeriği %40-%90 %80-%95 >%95 

Yapısı Yüzey fonksiyonel 

grupları çok olan 

gözenekli amorf 

karbon 

Çok gözenekli amorf 

karbon 

Mikrokristal veya amorf 

karbon partikülleri  

Hazırlama prosesi Biyokütlenin pirolizi Kömür, asfalt ve 

biyokütlenin fiziksel ve 

kimyasal prosesler ile 

aktivasyonu 

Petrol, kömür katranı ve 

asfaltın yeterli oksijen 

olmayan ortamda 

yakılması 

 

Tablo 1.3’te hem biyoçarın hem de aktif karbonun elde edilmesinde “biyokütle” 

kullanıldığı belirtilmiştir. Biyokütle, canlı organizma orijinli olan tüm maddeleri 

kapsayan bir terimdir. Küçük boyutlara sahip algler biyokütle olarak kabul edilebildiği 

gibi, ağaçlar, kentsel ve endüstriyel atıkların organik kökenli olanları da biyokütle 

kapsamına girmektedir. Günümüzde, “biyokütle” yenilebilir özellikteki karbon kaynağı 

olarak kabul edilmektedir (Akgül, 2017).  

Biyoçar, 350-700 
o
C arasında değişen sıcaklıklarda inert bir atmosfer altındaki 

reaktörde biyokütlenin pirolizi ile üretilen, karbon bakımından zengin, gözenekli bir 

katı olarak tanımlanmaktadır (Lehmann ve Joseph, 2009). Diğer bir ifade ile, biyoçar 
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saf karbon değildir, çeşitli fonksiyonel grupları da içeren karbon esaslı bir üründür. 

Yapısal açıdan bakıldığında, biyoçar ve aktif karbon arasında temel bir ayrım yoktur, 

zira her ikisi de gözeneklere sahip amorf karbondur. Ancak, biyoçar yüzeyinin (C-O, 

C=O, COOH, -OH) gibi fonksiyonel gruplar bakımından daha zengin olduğu, buna 

karşılık, aktif karbonun ise yüzey alanı ve gözenek bakımından daha zengin olduğu 

ifade edilebilir (Liu vd., 2015). 

 

1.5. Aktif Karbon ve Üretimi 

 

Aktif karbon, gözenekli yapısı ve geniş yüzey alanı ile karbon esaslı 

malzemelerin tanımında kullanılan genel bir terimdir (El-Sheikh, 2004). Aktif 

karbonların gözenek yapısı ve yüzey özellikleri kullanım amacına göre önem 

kazanmaktadır. Aktif karbonun spesifik yüzey alanı (m
2
/g) genel olarak BET yüzeyi 

olarak ifade edilmektedir. Aktif karbonun su arıtımında kullanılması durumunda, yüzey 

alanının büyük olması, adsorpsiyonun gerçekleşeceği alanın da büyük olacağı anlamına 

gelmektedir. İdeal yapıdaki bir aktif karbonda spesifik gözenek hacmi 0.2-1.0 cm
3
/g, 

spesifik yüzey alanı ise 400-1000 m
2
/g aralığında değişebilmektedir. Etkin adsorpsiyon 

için kirleticinin boyutları ile uyumlu bir gözenek boyut dağılımı elde edilmelidir. Aktif 

karbonun gözenek yapısı IUPAC tarafından gözenek boyut (r) dağılımına göre dört 

gruba ayrılmıştır. Bunlar; makro gözenekler (r>50 nm), mezo gözenekler (2<r<50 nm), 

mikro gözenekler (r<2 nm) ve sub-mikro gözenekler (r<0.5 nm)’dir (Şekil 1.6) 

(Küçükgül, 2004).  

 

 
 

Şekil 1.6. Aktif karbon gözenek yapısının şematik gösterimi. 
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Aktif karbonun gözenek boyut dağılımı ve yüzey alanı adsorpsiyon işleminde 

oldukça önemli olmakla birlikte, adsorbentin yüzeyindeki fonksiyonel gruplar kirletici-

adsorbent etkileşiminde ayrıca öneme sahiptir. Tüm bu özellikler ise, aktif karbonun 

elde edilmesinde kullanılan başlangıç maddesine ve aktivasyon şartlarına bağlı olarak 

değişmektedir (Marsh ve Wynne-Jones, 1964; Buiel vd.,1999; Ma vd., 2014). Genel 

olarak, aktif karbon üretiminde farklı başlangıç maddeleri kullanılabilmektedir. Bu 

başlangıç maddeleri; (i) kömür, petrol kökenli atıklar-kalıntılar ve (ii) zirai-

lignoselülozik orijinli biyokütleler olmak üzere iki ana gruba ayrılmaktadır. Bunlardan 

kömür ve petrol kökenli atıklar yenilenebilir özellikte olmadığından, zirai-

lignoselülozik orijinli biyokütlelerden hareket ile aktif karbon üretimine yönelik 

çalışmalar son yıllarda önem kazanmıştır.  

Aktif karbonun elde edilmesi için Şekil 1.7’de gösterildiği gibi temelde iki 

aşamalı bir proses kullanılmaktadır. İlk önce, başlangıç maddesi piroliz işlemi 

(karbonizasyon) ile karbon esaslı bir ürüne dönüştürülmekte, ardından elde edilen 

ürünün fiziksel (su buharı veya CO2) veya kimyasal yöntemler (asitler veya bazlar) ile 

aktivasyonu gerçekleştirilmektedir (Correa vd., 2017).  

 

 
 

Şekil 1.7. Fiziksel (a) ve kimyasal (b) aktivasyon yöntemlerinin basamakları. 
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1.5.1. Karbonizasyon (Piroliz) 

 

Karbonizasyon, organik bir maddenin piroliz ile karbon içeriği yüksek bir ürüne 

dönüştürüldüğü proses olarak tanımlanır. Örneğin, biyokütlelerin pirolizi ile başlangıç 

maddelerinin bünyesindeki nem ve uçucular uzaklaşırken geride karbonca zengin 

biyoçar, yoğunlaştırılabilir buhar (sıvı haldeki biyo-yakıt) ve diğer gaz ürünler ortaya 

çıkmaktadır (Lohri vd., 2016). Prosesin kompleks olması, oluşan ara ürünlerin oldukça 

çeşitli olması ve başlangıç maddelerinin yapısındaki çeşitlilikten dolayı, pirolizin tam 

mekanizması ve reaksiyon şeması net olarak anlaşılamamıştır (Burhenne vd., 2013). 

Ancak, genel olarak, karbonizasyon prosesinde başlangıç maddesinin bozunması 

neticesinde karbon dışındaki elementler (O, H, N) yapıdan uzaklaşırken yüzeyde 

açıklıklar kalır, gözenekler oluşur. Daha sonra uygulanan fiziksel veya kimyasal 

aktivasyon yöntemleri ile mevcut gözenekler gelişirken, diğer yeni gözenekler de ortaya 

çıkarılarak karbonizasyon ürününün yüzey alanı ve gözenek hacmi geliştirilir. Bu 

şekilde aktivasyon işlemi gerçekleştirilmiş olur (Ozmak, 2010). 

 

1.5.2. Kimyasal aktivasyon  

 

Kimyasal aktivasyon için ilk olarak, başlangıç maddesi ZnCl2, KOH, NaOH ve 

H3PO4 gibi aktivatörler ile karıştırılır veya bu kimyasallar ile emdirme işlemi yapılır. 

Ardından yüksek sıcaklıklarda (örneğin 450-1000 °C) inert bir gaz akışı altında ısıl 

işleme tabi tutulur. Aktivatörün miktarı, başlangıç maddesi ile aktivatörün emdirilme 

süresi, ısıl işlemin süresi ve sıcaklığı elde edilen aktif karbonun yüzey alanını, gözenek 

hacmini ve gözenek boyut dağılımını etkileyen en önemli parametrelerdir (Bergna vd., 

2018; Passé-Coutrin vd., 2005; Tsai vd., 2001). Dolayısıyla, bu parametreler optimize 

edilerek, aktif karbonun yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımı ayarlanabilmektedir. 

Belirtilen bu aktivatörler arasında, KOH, aktivasyon için en yaygın kullanılan 

kimyasaldır. KOH ve NaOH dışındaki diğer aktivatörler ile aktif karbon elde edilme 

aşamasında meydana gelen reaksiyonlar tam olarak aydınlatılamamıştır (Bergna vd., 

2018). KOH ile aktivasyon prosesinde yüzey alanını arttırma ve gözenek yapısını 

oluşturma mekanizması ise Eşitlik (1.1)-(1.4)’te belirtilen reaksiyonlar ile gösterilebilir 

(Liu vd., 2015).  
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2KOH + CO2  K2CO3 + H2O        (1.1) 

2C + 2 KOH  2CO + 2K + H2       (1.2) 

K2CO3 + C  K2O + 2CO        (1.3) 

K2O + C  2K + CO         (1.4) 

 

İlk olarak, yüksek sıcaklıkta maddenin yapısından H2O, CO ve CO2 uzaklaşır ve 

bu uzaklaşan bileşikler K2CO3 oluşturmak üzere KOH tarafından tutulur (Eşitlik (1.1)). 

Ayrıca, ilk aşamada oluşan CO2 ve su buharı (H2O) bir sonraki bölümde izah edilen 

fiziksel aktivasyon prosesinde olduğu gibi gözenek oluşumuna pozitif anlamda katkı 

sağlamaktadır. Yüksek sıcaklıklarda KOH’ın karbon ile reaksiyona girerek oluşturduğu 

CO ve H2 yapıdan uzaklaşmaktadır. Bu aşamada oluşan metalik potasyum ise 774 
o
C’de 

gaz fazına geçmektedir (Eşitlik (1.2)) (Armandi vd., 2010). Yapıdan uzaklaşan bu gaz 

türleri gözenekli bir karbon yapısının oluşmasını sağlarken, aktivasyon prosesi sırasında 

oluşan metalik potasyum karbon yapının içine girerek karbon örgünün genişlemesine 

sebep olmaktadır (Gratuito vd., 2008). Sıcaklığın daha da artması sonucu oluşan K2CO3 

karbon ile reaksiyona girerek yapıdan uzaklaşacak yeni CO ve metalik potasyum 

türlerini oluşturmaktadır (Eşitlik (1.3) ve (1.4)) (Wang ve Kaskel, 2012). Bu türlerin 

yapıdan uzaklaşması ise gözeneklerin daha da büyümesini ve yeni gözeneklerin ortaya 

çıkmasını sağlamaktadır. Aktivasyon prosesinden sonra, yapıdaki fazla kimyasalın asit 

çözeltisi ile yıkanması sonucu büyük yüzey alanına ve oldukça fazla gözeneğe sahip 

aktif karbon elde edilmektedir. Benzer reaksiyonlar NaOH ile kimyasal aktivasyon 

prosesi için de belirtilmektedir (Lillo-Rodenas vd., 2003). Kimyasal aktivasyon ile aktif 

karbon elde edilmesine ve aktivasyonun gözenek yapısında meydana getirdiği değişimi 

gösteren bir örnek olarak, Ferrera-Lorenzo vd. tarafından yapılan çalışma gösterilebilir 

(Ferrera-Lorenzo vd., 2014). Ferrera-Lorenzo vd., bir makro alg olan “Gelidium 

sesquipedale”nin Agar endüstrisinde kullanılmasından sonra oluşan atığı, KOH ile 

kimyasal aktivasyona tabi tutmuşlar ve aktif karbon elde etmişlerdir.Bu çalışmadan elde 

edilen yüzey görüntüleri Şekil 1.8’de gösterilmiştir. Ferrera-Lorenzo vd.,’nin elde ettiği 

yüzey görüntülerinden hareket ile, başlangıç maddesinin pirolizinden sonra 

gerçekleştirilen kimyasal aktivasyonun gözenek hacmini ve yüzey alanını artırmada 

daha etkili olduğu ifade edilebilir.  
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Şekil 1.8. Gelidium sesquipedale’den oluşan atık (başlangıç maddesi) (a), başlangıç maddesinin piroliz 

ürünü (b), başlangıç maddesinin KOH ile kimyasal aktivasyonu sonucu (c) ve başlangıç maddesinden 

oluşan piroliz ürününün KOH ile aktivasyonu (d) sonucu gözenek boyutundaki değişimelere ait SEM 

görüntüleri (Ferrera-Lorenzo vd., 2014). 

 

 

1.5.3. Fiziksel aktivasyon 

 

Fiziksel aktivasyon işleminde, ilk olarak başlangıç maddesi 400-850 
o
C arasında 

değişen sıcaklıklarda karbonizasyon işlemine tabi tutulur. Pirolitik bozunma aşaması 

olarak da adlandırılan bu aşamada, başlangıç maddesinin bünyesindeki nem ve karbon 

dışındaki diğer türler elimine edilmektedir. Başlangıç maddesinin yapısından uzaklaşan 

bu türler dolayısıyla, geride karbon esaslı bir ürün kalır ve bu üründe gözenekler 

oluşmaya başlar. Ancak, karbonizasyon aşamasında oluşan gözeneklerin hem yeterli 

düzeyde olmaması hem de katranlı piroliz atıkları ile dolmasından dolayı, ilave 

aktivasyon işlemine ihtiyaç duyulur. Bunun için, elde edilen karbon esaslı ürün yüksek 



 

 

15 

sıcaklıkta (600-900 
o
C), su buharı, CO2, O2 veya bunların bir karışımından oluşan 

oksitleyici bir atmosfer altında aktive edilir (Ioannidou ve Zabaniotou, 2007). Fiziksel 

aktivasyonda, elde edilen aktif karbonun yüzey alanı ve gözenek boyut dağılımına etki 

eden en önemli parametreler sıcaklık ve aktivasyon süresidir (Ahmad ve Idris, 2014).  

Eşitlik (1.5)-(1.7)’de gösterildiği gibi, fiziksel aktivasyon işleminde oksitleyici gazların 

karbon ile etkileşimi sonucu oluşan ürünlerin yapıdan uzaklaşması sayesinde aktivasyon 

gerçekleştirilmiş olur. CO2 veya H2O ile aktivasyon sonucunda elde edilen aktif karbon 

ağırlıklı olarak mikro gözenekli bir yapıda olduğu belirtilmektedir (Yahya vd., 2018). 

 

C + H2O  CO + H2         (1.5) 

CO + H2O  CO2 + H2         (1.6) 

C + CO2  2CO         (1.7) 

 

CO2 molekülünden daha küçük boyutta olan H2O molekülü karbon yapının 

gözeneklerine daha hızlı nüfuz ettiği için, CO2’ye kıyasla, H2O ile karbon arasındaki 

reaksiyon daha hızlı gerçekleşmektedir. Buna bağlı olarak, H2O ile yapılan fiziksel 

aktivasyonda gözenek oluşumu daha hızlı bir şekilde gerçekleşmektedir (Liu vd., 2015). 

Örnek olması için, Pallarés vd. tarafından yapılan çalışmada arpa samanının CO2 ve 

H2O ile fiziksel aktivasyonu sonucu elde edilen ürüne ait yüzey görüntüleri Şekil 1.9’da 

gösterilmiştir (Pallarés vd., 2018). Elde edilen görüntülerden hem CO2 hem de H2O ile 

fiziksel aktivasyon sonucunda gözenekli bir yapının elde edildiği görülmektedir. H2O 

ile aktivasyonda yüzey boyunca, mikro, mezo ve makro boyuttaki gözeneklerin 

oluştuğu, buna karşılık CO2 ile yapılan aktivasyonda ise genel olarak yüzeyde mezo ve 

makro gözeneklerin oluştuğu belirtilmiştir (Pallarés vd., 2018).   

 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0961953418301041#!
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0961953418301041#!
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Şekil 1.9. Arpa samanının CO2 ve H2O ile fiziksel aktivasyonu elde edilen aktif karbonların yüzey 

görüntüleri, CO2 ile aktivasyon 700 
o
C (a), 800 

o
C (b), 900 

o
C (c), H2O ile aktivasyon 600 

o
C (d), 700 

o
C 

(e), 800 
o
C (f) (Pallarés vd., 2018). 

 

Fiziksel ve kimyasal aktivasyon yöntemlerinin yüzey alanı ve gözenek 

oluşumuna etkisini kıyaslamak için, Kwiatkowski ve Bironiek tarafından yapılan 

çalışmada fındık kabuğunun CO2-fiziksel aktivasyonu ve KOH-kimyasal aktivasyonu 

sonucu elde edilen ürünlerin yüzey görüntüleri, yüzey alanları (SBET) ve toplam gözenek 

hacimleri (Vtoplam) Şekil 1.10’da gösterilmiştir (Kwiatkowski ve Bironiek, 2017). Elde 

edilen veriler, kimyasal aktivasyon yöntemi ile elde edilen aktif karbonun daha büyük 

yüzey alanı ve gözenek hacmine sahip olduğunu göstermektedir. 

 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0961953418301041#!
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Şekil 1.10. Fındık kabuğunun KOH ile kimyasal aktivasyonu (SBET =2319 m
2
/g, Vtoplam=0.936 cm

3
/g) 

(a,b) ve CO2 ile fiziksel aktivasyonu (c,d) (SBET =921 m
2
/g, Vtoplam=0.443 cm

3
/g) sonucu elde edilen aktif 

karbonun yüzey görüntüleri (Kwiatkowski ve Bironiek, 2017). 

 

 

1.6. Soğuk Plazma Tekniği ve Karbon Malzemelere Uygulanması 

 

Plazma, Şekil 1.11’de gösterildiği gibi elektronlar, iyonlar, radikaller, atomlar ve 

moleküllerden oluşan bir gaz ortamıdır.  

 

 
 

Şekil 1.11. Plazma ortamında bulunan türler. 
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Soğuk plazma (sıcaklık<773 K) ve sıcak plazma (sıcaklık ≈10
4
-10

5
 K) olmak 

üzere iki gruba ayrılan plazma teknikleri son yıllarda malzemelerin yüzey 

modifikasyonlarında kullanılmaktadır. Azot, argon, oksijen gibi gazlar ile 

oluşturulabilen plazma ile yüzey modifikasyonunun en önemli avantajı, işlemin kısa 

sürede ve daha az enerji ile gerçekleştirilmesidir. Oksijen (O2), düşük maliyeti ve geniş 

kullanım alanı sebebi ile plazma oksitleme teknolojisinde kullanılan en yaygın gazdır.  

Plazma işlemi, düşük basınç altında (vakum) veya atmosfer basıncı altında 

uygulanabilir. Oksijen gazının kullanıldığı vakum plazma sistemi Şekil 1.12’de 

gösterildiği gibi, vakum odası, gaz giriş sistemi, pompalar, yüksek frekans jeneratörü ve 

bilgisayarlı kontrol ünitesinden oluşmaktadır. Vakum plazma sistemlerinde, sürekli ve 

uygun gaz akışıyla plazma reaktörü beslenir. Vakum odasının basıncı vakum pompaları 

sayesinde 10
-2

-10
-3

 mbar aralığındaki bir basınca kadar düşürülür. Sonrasında, plazma 

ortamına gönderilen gaz, yüksek frekans jeneratörü vasıtasıyla iyonize edilir. Bu 

şekilde, gaz içinde tekrarlanan iyonlaşma ile serbest elektron(lar) ve iyon(lar) oluşmaya, 

bazı atomlar nötr kalmaya devam ederler. Plazma ortamında yüksek enerjili serbest 

elektronlar, ortamdaki molekül ve atomlarla çarpışarak enerjilerini aktarırlar. Böylece 

oluşan elektronlar, iyonlar, uyarılmış türler ve radikaller plazmayı oluştururlar. İyi 

kontrol edilebilir ve tekrarlanabilir özellikte olan vakum plazma sistemine ait çalışma 

parametreleri, gaz türü, basınç, uygulanan güç ve plazma süresidir (Liston vd. 1993) 

 

 
 

Şekil 1.12. Oksijen plazma sistemi. 
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Plazma tekniği ile gerçekleştirilebilecek yüzey modifikasyonları, (i) bağ 

kırılması ve yeni reaktif bölgelerin oluşması ile yüzey aktivasyonu, (ii) kimyasal 

türlerin ve fonksiyonel grupların yüzeye eklenmesi, (iii) yüzeyden maddelerin 

uzaklaştırılması ve (iv) yüzeydeki tabakaların veya kirliliklerin giderimidir. Örnek 

olarak, oksijen plazma ile karbon esaslı bir maddenin yüzey modifikasyonu şematik 

olarak Şekil 1.13’te gösterilmiştir. Plazma ortamındaki enerjiye sahip grupların 

maddenin yüzeyi ile etkileşmesi sayesinde fiziksel ve kimyasal yüzey modifikasyonları 

gerçekleşmiş olur. Karbon yüzeyinin oksijen plazma ile modifikasyonu sonucu, 

yüzeyde genellikle hidroksil (-OH), karbonil (-CO) ve karboksil (-COOH) grupları 

oluşmaktadır (Lehocky vd. 2003; Grythe ve Hansen, 2006; Ren vd., 2008; Desmet vd., 

2009).  

 
 

Şekil 1.13. Oksijen plazma ile karbon yüzeylerin modifikasyonu. 

 

 

1.7. H2O2 İle Karbon Esaslı Malzemelerin Modifikasyonu  

 

Hem ekonomik olmasından hem de diğer kimyasal aktivatörlere kıyasla daha 

çevre dostu özellikte olmasından dolayı, güçlü bir oksidant olan hidrojen peroksitin 

(H2O2) karbon esaslı malzemelerin modifikasyonunda kullanılması son yıllarda 

yaygınlaşmıştır (Wang vd., 2018). Adsorpsiyon ile ilgili daha önce yapılan bazı 

çalışmalar, H2O2 ile muameleden sonra karbon esaslı malzemelerin yüzeyinde oksijen 

içeren fonksiyonel grupların arttığını ve böylece sudaki amonyumun ve ağır metallerin 

giderim veriminin olumlu yönde etkilendiğini göstermiştir (Huff ve Lee, 2016; Xue vd. 

2012). Örneğin, Wang vd., akça ağaçtan elde edilen karbon esaslı malzemenin H2O2 ile 

muamelesinden sonra amonyum adsorpsiyon kapasitesinin arttığını ifade etmişlerdir 
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(Wang vd., 2015). Xue vd., yer fıstığı kabuğu orijinli biyoçarın H2O2 ile muamele 

edilmesinden sonra sudaki Pb(II)’yi adsorbe etme kapasitesinin 22.82 mg/g olduğunu, 

bu değerin muamele edilmemiş biyoçarın adsorpsiyon kapasitesinden 20 kat daha fazla 

olduğunu ifade etmiştir (Xue vd., 2012). Jain vd. hindistan cevizi kabuğunu H2O2 ile 

geri soğutucu altında ve hidrotermal şartlar altında olmak üzere iki farklı ön 

oksidasyondan sonra ZnCl2 ile kimyasal aktivasyona tabi tutmuşlar ve elde edilen 

ürünler ile sudaki Rodamin B boyar maddesinin giderim verimini incelemişlerdir. 

Başlangıç maddesi/ZnCl2 oranının ½ olması durumunda, hidrotermal şartlar altında 

H2O2 ile ön oksidasyona tabi tutulan malzemeden elde edilen aktif karbonun, geri 

soğutucu altında H2O2 ile ön işleme tabi tutulan aktif karbona göre daha büyük yüzey 

alanına (sırasıyla 1947 ve 1775 m
2
/g) ve mezo gözenek hacmine (sırasıyla 1.15 ve 0.44 

cm
3
/g) sahip olduğu belirtilmiştir. Bu sonucun açıklaması olarak, hidrotermal şartlar 

altında karbon yüzeyindeki oksijen içeren grupların (1.55 meq/g) geri soğutucu altında 

elde edilene (1.30 meq/g) kıyasla daha fazla miktarda olması, oksijen içeren grupların 

artmasına bağlı olarak ZnCl2-kimyasal aktivasyon veriminin artırması gösterilmiştir. 

Sonuç olarak, hidrotermal şartlarda H2O2 ile muamele edilmiş ve ardından ZnCl2 ile 

aktive edilmiş ürün kullanılarak yapılan adsorpsiyon denemelerinde Rodamin B için 

adsorpsiyon kapasitesinin 714 mg/g olduğu belirtilmiştir (Jain vd. 2015).  

 

1.8. Adsorpsiyon  

 

Bir katı-sıvı veya katı-gaz ara yüzeyindeki konsantrasyon değişimi 

“adsorpsiyon” olarak tanımlanmaktadır. Başka bir ifade ile, sıvı veya gaz ortamındaki 

bir maddenin bir katı yüzeyine tutunması adsorpsiyon olarak adlandırılabilir. Maddeyi 

yüzeyinde tutan madde “adsorbent”, adsorpsiyona uğrayan madde ise “adsorplanan” 

veya “adsorbat” olarak isimlendirilmektedir. Genel olarak adsorbent ve adsorplanan 

maddenin molekülleri arasında meydana gelen kimyasal, elektrostatik ve fiziksel 

etkileşimler neticesinde adsorpsiyon olayı gerçekleşmektedir. Buna bağlı olarak, 

fiziksel, kimyasal ve iyonik olmak üzere üç tip adsorpsiyondan söz edilebilir. 

i. Fiziksel adsorpsiyon: Bu tür adsorpsiyonda, adsorplanan maddenin molekülleri 

adsorbent yüzeyine van der Waals kuvvetleri ile tutunmaktadır. Adsorpsiyon dengesi 

iki yönlüdür ve kısa sürede dengeye ulaşılmaktadır. 

ii. Kimyasal adsorpsiyon: Kimyasal adsorpsiyonda, adsorplanan maddenin molekülleri 

adsorbentin yüzeyine tıpkı moleküllerde atomları bir arada tutan kuvvet gibi kovalent 
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bağlarla tutunmaktadır. Kimyasal adsorpsiyon için gerekli enerji, genellikle kimyasal 

bağ için gerekli enerjiye yakındır (100-500 kj/mol). Kimyasal adsorpsiyon belirli bir 

aktivasyon enerjisi gerektirir ve bu sebeple yavaş bir prosesdir.  Kimyasal 

adsorpsiyonun hızı sıcaklıkla birlikte artış göstermektedir. 

iii. İyonik adsorpsiyon: Adsorbent yüzeyindeki yüklü bölgeler ile çözeltideki iyonik türler 

arasında meydana gelen elektrostatik çekim kuvvetleri sonucunda oluşan adsorpsiyon 

türüdür. Yüzeye tutulan iyonlara eş yüklü başka iyonların, aynı anda yüzeyi terk 

etmesi olayı ise “iyon değişimi” olarak adlandırılmaktadır.  

Farklı özelliklerine rağmen çoğu durumda fiziksel, kimyasal ve iyonik 

adsorpsiyon arasında kesin bir ayrım yapılamamakta ve adsorpsiyon olayında bu üç tür 

birlikte meydana gelmektedir. Adsorpsiyon prosesini etkileyen faktörler ise 

adsorplanacak maddenin sudaki çözünürlüğü ve molekül yapısı, hem adsorbent 

yüzeyindeki hem de adsorplanan maddedeki fonksiyonel grupların türü, adsorbentin 

yüzey alanı, çözeltinin pH değeri, adsorbent tanecik büyüklüğü, sıcaklık ve temas 

süresidir (Beyazit vd., 2011). 

 

1.8.1. Adsorpsiyon kinetiği 

 

Adsorpsiyon mekanizması, adsorbentin fiziksel ve/veya kimyasal özelliklerine 

ve aynı zamanda kütle transfer prosesine bağlıdır (Mohanty vd., 2006b; Uğurlu vd., 

2007). Meydana gelen adsorpsiyonun mekanizmasını aydınlatmak için adsorpsiyon 

kinetiği incelenir (Aydın ve Baysal 2006). Sulu ortamlardan çeşitli adsorbentler ile ağır 

metallerin ve organik kirleticilerin giderim proseslerinde yaygın olarak kullanılan 

kinetik modeller; yalancı birinci dereceden ve yalancı ikinci dereceden kinetik modeller 

ve partikül içi difüzyon modelidir (Vural, 2007; Acharya vd., 2009). 

 

1.8.1.1. Yalancı birinci dereceden kinetik modeli 

 

Yalancı birinci dereceden adsorpsiyon kinetiği, Eşitlik 2.1’de verilen 

Lagergren’in birinci dereceden hız denklemi ile incelenmektedir (Lagergren, 1898). 

 

log(qe-qt)=logqe – k1×t/2.303                                                                          (2.1) 
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Bu denklemde; 

qe : Denge anında adsorplanan madde miktarı (mg/g), 

qt  : t zamanında adsorplanan madde miktarı (mg/g), 

t   : zaman (dakika), 

k1: Lagergren adsorpsiyon hız sabiti (1/dakika)’dir. 

Eşitlik 2.1’e göre, t’nin log (qe-qt)’ye karşı grafiğe aktarılması sonucunda elde 

edilen doğrunun (Şekil 1.14) eğiminden hız sabitinin (k1) değeri hesaplanmaktadır. 

 

 
 

Şekil 1.14. Yalancı birinci dereceden kinetik modeline ait örnek bir grafik 

 

1.8.1.2. Yalancı ikinci dereceden kinetik modeli 

 

Adsorpsiyon kinetiğini açıklamada çoğu zaman Lagergren’in birinci dereceden 

kinetik modeli yetersiz kalmaktadır. Bu durumda, Ho, 1995 ve Ho vd., 1998 tarafından 

oluşturulan yalancı ikinci dereceden kinetik modeli kullanılmaktadır. Bu modele ait 

denklem Eşitlik 2.2’de verilmiştir. 

 

t/qt = 1/(k2× qe
2
) + t/qe        (2.2)    

 

Bu denklemde,  

qe : Denge anında adsorplanan madde miktarını (mg/g), 

qt  : t zamanında adsorplanan madde miktarını (mg/g), 

t   : zamanı (dakika), 

k2 : adsorpsiyon hız sabitini [g/(mg.dakika)] ifade etmektedir. 
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Eşitlik 2.2’de belirtildiği gibi, t’ye karşı t/qt’nin grafige aktarılması sonucunda 

elde edilen doğrunun (Şekil 1.15) eğiminden qe değeri, y eksenini kestiği noktadan ise 

hız sabitinin (k2) değeri hesaplanmaktadır. 

 

 
 

Şekil 1.15. Yalancı ikinci dereceden kinetik modeline ait örnek bir grafik. 

 

1.8.1.3. Partikül içi difüzyon modeli 

 

Adsorpsiyon kinetiğinin incelenmesi ile adsorpsiyon için gerekli temas süresi 

belirlenebildiği gibi, adsorpsiyonu kontrol eden basamak da belirlenebilmektedir. Bir 

çözeltideki maddenin adsorbent tarafından tutulması şematik olarak Şekil 1.16’da 

gösterilen üç temel basamakta gerçekleşmektedir (Acharya vd., 2009). Bu basamaklar;  

  

i. Film difüzyonu: Film tabakası sınırına ulaşan adsorplanacak maddenin adsorbentin 

gözeneklerine doğru hareket ettiği basamaktır. Bu basamak adsorpsiyon işleminde 

belirli bir karıştırma işlemi olduğu için çoğunlukla ihmal edilmektedir. 

ii. Parçacık içi difüzyon: Adsorplanan maddenin adsorbentin gözeneklerinde hareket 

ederek adsorpsiyonun gerçekleşeceği yüzeye doğru ilerlediği basamaktır. 

iii. Adsorpsiyon: Adsorplanan maddenin, adsorbentin gözenek yüzeylerinde fiziksel veya 

kimyasal olarak adsorplandığı basamaktır.  
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Şekil 1.16. Adsorpsiyonun temel basamakları. 

 

Eğer adsorbentin bulunduğu faz hareketsiz ise, birinci basamak en yavaştır ve 

film difüzyonu adsorpsiyon hızını belirleyen basamak olabilmektedir. Dolayısıyla, 

çözeltinin karıştırılması durumunda, film tabakası kalınlığı azalacağı için adsorpsiyonun 

hızı artacaktır. Genel olarak, adsorpsiyonun gerçekleştiği son basamağın hızlı olduğu ve 

karıştırma ile birinci basamakta belirtilen film difüzyon hızının da yüksek olduğu 

dikkate alındığında, adsorpsiyonu kontrol eden basamağın partikül içi difüzyon olduğu 

ifade edilebilir (Acharya vd., 2009). Film difüzyonu adsorpsiyon işleminin ilk birkaç 

dakikasında etkili olmaktadır, parçacık içi difüzyon ise daha fazla zaman almaktadır. Bu 

nedenle, parçacık içi difüzyon hızı belirleyici ana basamaktır. Adsorpsiyon işleminde 

parçacık içi difüzyonun etkisinin tespiti için Weber ve Morris (1963) tarafından 

geliştirilen ve Eşitlik 2.3’te verilen denklem kullanılmaktadır.  

 

qt = kintra × t
1/2

 + C        (2.3) 

 

Bu denklemde,  

qt : t zamanında adsorplanan madde miktarını (mg/g), 

t : zamanı (dakika),  

kintra : parçacık içi difüzyon hız sabitini [mg/(g.dakika
1/2

)].  

C : sınır tabakası kalınlığı ifade etmektedir. 

Bu denkleme göre, zamanın kareköküne (t
1/2

) karşı qt’nin grafiğe aktarılmasıyla 

elde edilen doğrunun (Şekil 1.17) eğimi difüzyon hız sabitini (kintra) vermektedir. Eşitlik 
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2.3’e göre çizilen grafik doğrusal bir yapıda olup orijinden geçmeyebilir. Bu durum, 

partikül içi difüzyonun adsorpsiyon hızını sınırlayabileceğini, fakat tek hız sınırlayıcı 

basamak olmadığını ve başka mekanizmaların da hız sınırlayıcı etkisinin olabileceğini 

gösterir. Eşitlik 2.3’te gösterilen C, sınır tabakası kalınlığı hakkında bilgi vermektedir. 

Diğer bir deyişle, C’nin değeri ne kadar büyük ise sınır tabakasının adsorpsiyondaki 

etkisi de o kadar büyüktür.  

 

 
 

Şekil 1.17. Partikül içi difüzyon modeline ait örnek bir grafik. 

 

1.8.2. Adsorpsiyon izotermleri  

 

Adsorpsiyon izotermi, sabit sıcaklıkta, adsorbent tarafından tutulan madde 

miktarının çözeltideki denge konsantrasyonu ile değişimini gösterir. Başka bir ifade ile,  

sabit sıcaklıkta, denge çözeltisinde kalan madde konsantrasyonuna karşı adsorbentin 

birim kütlesinin tutmuş olduğu madde miktarı grafiğe aktarıldığında, adsorpsiyon 

izotermi elde edilir (Chiou, 2002). Adsorpsiyon verilerini analiz etmek için en yaygın 

olarak kullanılan izotermler arasında Langmuir, Freundlich, Dubinin-Radushkevich ve 

Temkin izoterm modelleri bulunmaktadır. 

 

1.8.2.1. Langmuir izoterm modeli 

 

Langmuir izoterm modeli, fiziksel ve kimyasal adsorpsiyon için kullanılan 

modellerin ilkidir. Adsorplanan maddenin her konsantrasyon aralığı için kullanılabilen 

Langmuir izoterm modeli, adsorbent yüzeyinde bulunan belli sayıdaki bölgelerin 
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adsorpsiyon sonucunda tek tabaka halinde kaplandığını ve belirli bir madde 

konsantrasyonunda yüzeyin doygunluğa eriştiğini kabul etmektedir. Langmuir izoterm 

modeline ait eşitlik ve bu eşitliğin lineer hali sırasıyla Eşitlik (2.4) ve (2.5)’te verilmiştir 

(Langmuir, 1916). 

 

qe = Qo. b. Ce/ (1+ b.Ce)         (2.4) 

 

Ce/qe= 1/(Qo. b) + Ce/Qo         (2.5) 

 

Bu denklemlerde: 

Ce: Denge anında adsorplanmadan çözeltide kalan madde konsantrasyonunu (mg/L), 

qe: Denge anında birim adsorbent kütlesi başına adsorplanan madde miktarını (mg/g), 

Qo: Langmuir adsorpsiyon kapasitesini (mg/g), 

b  : Langmuir adsorpsiyon sabitini (L/mg) ifade etmektedir. 

 

Şekil 1.18’de gösterildiği gibi, Ce’ye karşı Ce/qe’nin grafiğe aktarılması 

sonucunda elde edilen doğrunun y eksenini kestiği nokta 1/(Qo.b)’yi, doğrunun eğimi 

ise 1/Qo’yi verir. Qo ve b değerlerinin büyük olması, adsorpsiyon kapasitesinin yüksek 

olduğu anlamına gelmektedir (Arslan, 2004).  

 

 
Şekil 1.18. Langmuir izoterm grafiği. 
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1.8.2.2. Freundlich izoterm modeli 

 

Adsorbent yüzeyinin homojen olmaması durumunda ve adsorplanan maddenin 

tanecikleri arasında etkileşim olması halinde, adsorpsiyon sistemi Langmuir izoterm 

modelinden sapmalar göstermektedir. Böyle durumlarda, bazı ampirik izoterm 

modelleri kullanılmaktadır. Bunlardan en yaygın kullanılanı ise Freundlich izoterm 

modelidir. Freundlich izoterm modeli, adsorplanan miktar ile denge anında çözeltide 

kalan maddenin konsantrasyonu arasındaki ilişkiyi sınırlı bir konsantrasyon aralığında 

temsil edebilmektedir. Bu modele ait denklem Eşitlik (2.6)’da belirtilmiştir (Freundlich, 

1906). 

 

qe = k. Ce 
1/n          

(2.6) 

 

Eşitlik (2.6)’nın lineerize edilmiş hali ise aşağıda gösterilmiştir. 

 

log qe = log k + 1/n log Ce         (2.7) 

 

Bu denklemlerde: 

Ce: Denge anında adsorplanmadan çözeltide kalan madde konsantrasyonunu (mg/L), 

qe: Denge anında birim adsorbent kütlesi başına adsorplanan madde miktarını (mg/g), 

k : Freundlich adsorpsiyon kapasitesini [(mg/g).(mg/L)
-1/n

],  

n : Freundlich adsorpsiyon sabitini (L/mg) göstermektedir. 

 

Freundlich izoterm modeline ait k ve n değerleri, log Ce’ye karşı log qe’nin 

grafiğe aktarılması sonucu elde edilen doğrunun (Şekil 1.19) sırasıyla y eksenini kestiği 

noktadan ve eğiminden hesaplanmaktadır. k ve n değerlerinin yüksek olması 

adsorbentin adsorpsiyon kapasitesinin ve adsorpsiyona olan ilgisinin yüksek olduğu 

anlamına gelmektedir (Gübbük, 2006). 

 



 

 

28 

 
 

Şekil 1.19. Freundlich izoterm grafiği. 

 

1.8.2.3. Dubinin-Radushkevich (D-R) izoterm modeli 

 

(D-R) izotermi, Dubinin ve Radushkevich tarafından geliştirilen ve Polanyi 

adsorpsiyon potansiyeline dayanan bir modeldir (Dubinin ve Radushkevich, 1947). 

Eşitlik (2.8)’de gösterilen bu izoterm, adsorpsiyon prosesinin fiziksel veya kimyasal 

esaslı olup olmadığı hakkında bilgi vermektedir (Dubinin ve Radushkevich, 1947). 

 

ln qe= ln X'm-K' ɛ
2
                                                                                            (2.8) 

 

Bu denklemde: 

ɛ    : Polanyi potansiyelini [RT ln (1+1/Ce)], 

X'm: Adsorpsiyon kapasitesini (mg/g), 

K' : Adsorpsiyon enerjisi ile ilgili sabiti (mol
2
/j

2
), 

R  : İdeal gaz sabitini [8.314 J/(mol.K)], 

T  : Sıcaklığı (K) ifade etmektedir. 

Adsorpsiyonun ortalama enerji değeri (E), Eşitlik 2.8’den elde edilen K' değeri 

kullanılarak [E=(-2 K')
-0.5

] eşitliğine göre hesaplanmaktadır. E değerinin büyüklüğünden 

hareketle adsorpsiyonun türü hakkında bilgi edinilebilmektedir. Eğer E değeri 8-16 

kJ/mol değerleri arasında yer alırsa adsorpsiyonun iyon değişimine dayandığı ifade 

edilmektedir. E değerinin <8 kJ/mol olması durumunda ise van der Waals kuvvetleri ile 

gerçekleşen fiziksel adsorpsiyondan bahsedilebilir. 16 kJ/mol değerinden büyük E 

değeri için ise kimyasal adsorpsiyondan söz etmek mümkündür (Dubinin, 1966). 
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1.8.2.4. Temkin izoterm modeli 

 

Temkin izoterm modeli, adsorpsiyon olayı gerçekleştikçe, adsorpsiyon 

enerjisinin lineer bir şekilde azaldığını Eşitlik (2.9) veya Eşitlik (2.10)’daki denklemler 

ile ifade etmektedir (Temkin, 1941). 

 

qe = (R.T/b) . (ln A.Ce)                                                                                                (2.9) 

veya 

qe = β. ln A + β. ln Ce                                                                                               (2.10) 

 

Bu denklemde: 

β: (R.T/b) ile hesaplanmaktadır ve adsorpsiyon enerjisi hakkında bilgi veren sabiti, 

T: Sıcaklığı (K), 

R: İdeal gaz sabitini [8.314 J/(K.mol)], 

b: Adsorpsiyon enerjisini (J/mol), 

A: Temkin izoterm sabitini (L/mol) göstermektedir. 

 

ln Ce’ye karşı qe’nin grafiğe aktarılması sonucu elde edilen doğrunun eğiminden 

ve y eksenini kestiği noktadan sırasıyla β ve A değerleri hesaplanmaktadır. 

 

1.8.3. Adsorpsiyon termodinamiği 

 

Serbest enerji değişimi, standart entalpi değişimi ve entropi değişimi gibi 

termodinamik parametreler, adsorpsiyon prosesi ve mekanizması hakkında bilgi 

vermektedir. Örneğin, serbest enerji değişimi (ΔG
o
), adsorpsiyonun kendiliğinden 

gerçekleşip gerçekleşmediği hakkında bilgi vermektedir. Sabit sıcaklık ve basınçta, ΔG
o
 

negatif ise adsorpsiyon kendiliğinden gerçekleşmektedir. ΔS
o 

değerinin negatif olması, 

adsorplanan maddenin adsorbent yüzeyinde tutunarak daha düzenli hale geçtiğini, ΔS
o
 

değerinin pozitif olması ise adsorbent madde ile sıvı ara yüzeyinde düzensizliğin 

arttığını göstermektedir. Diğer taraftan negatif bir ΔH
o
 değeri adsorpsiyonun ekzotermik 

olduğunu, pozitif bir ΔH
o
 değeri ise endotermik bir adsorpsiyon prosesini işaret 

etmektedir. Aşağıdaki eşitlikler kullanılarak, ΔG
o
, ΔH

o
 ve ΔS

o
 değerleri 

hesaplanabilmektedir. 
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ΔG
o 

= ΔH
o
 – T.ΔS

o          
(2.11) 

veya 

ΔG 
o
= -R.T. ln KD         (2.12) 

ln KD = (ΔS
o
/ R) + [ΔH

o
/(R.T)]       (2.13) 

 

Bu denklemde; 

ΔG
o
: Serbest enerji değişimini (kJ/mol), 

ΔH
o
: Entalpi değişimini (kJ/mol), 

ΔS
o
: Entropi değişimini (J/K mol), 

T: Mutlak sıcaklığı (K), 

R: İdeal gaz sabitini [8.314 J/(mol.K)], 

KD: Dağılma sabitini (cm
3
/g) göstermektedir. 

 

Eşitlik (2.13)’te 1/T’ye karşı ln KD grafiği çizildiğinde, elde edilen doğrunun 

eğimi ΔH
o
/R, kesim noktası ise ΔS

o
/R değerlerini vermektedir. Bu değerlerden  de ΔH

o
, 

ΔS
o
 değerleri hesaplanmaktadır. ΔG

o
 değeri ise Eşitlik (2.11) veya (2.12) kullanılarak 

elde edilmektedir (Jain ve Sharma, 2002; Ünlü, 2004).   
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2. KAYNAK ARAŞTIRMASI 

 

2.1. Zirai Atıklardan Aktif Karbon Elde Edilmesi ve Adsorpsiyonda Kullanılması  

 

Farklı zirai atıklara ve ligno-selülozik maddelere kimyasal ve fiziksel aktivasyon 

yöntemleri uygulanarak aktif karbon elde edilmesi konusunda literatürde oldukça fazla 

sayıda çalışma bulunmaktadır. Bu çalışmalardan bazıları sırasıyla Tablo 2.1. ve 2.2’de 

verilmiştir.  

 

Tablo 2.1. Zirai atık ve ligno-selülozik kökenli farklı başlangıç maddelerine uygulanan kimyasal 

aktivasyon yöntemleri ve elde edilen aktif karbonların yüzey alanları. 

 

Başlangıç  

maddesi 

Aktivasyon  

kimyasalı 

Yüzey alanı,   

m
2
/g 

Kaynak 

Paulownia bitkisi H3PO4 2806 Yorgun ve Yıldız, 2015 

Çam ağacı talaşı ZnCl2 1825 Açıkyıldız vd., 2014 

Pamuk sapı H3PO4 1720 Nahil ve Williams, 2012 

Bambu KOH 1533 Hirunpraditkoon vd. 2011 

Çim yaprakları H3PO4 1474 Xu vd., 2015 

Ceviz kabuğu ZnCl2 1452 Nazari vd., 2016 

Kayısı çekirdeği H3PO4 1216 Torellas vd., 2015 

Ceviz kabuğu H3PO4 1114 Wu vd., 2018 

Muz kabuğu NaOH+KOH 1038 Liew vd., 2018 

Pirinç kabuğu ZnCl2 927 Boonpoke vd. 2011 

Küspe ZnCl2 923 Boonpoke vd. 2011  

Kakao çekirdeği kabuğu ZnCl2 780 Cruz vd. 2012 

Jamun tohumu KOH 747 Araga vd., 2017 

Arıtma çamuru ZnCl2 721 Björklund ve Li, 2017 

Kakao çekirdeği kabuğu K2CO3 615 Cruz vd. 2012 

Kakao çekirdeği kabuğu KOH 490 Cruz vd. 2012 

 

 

Söz konusu çalışmalar incelendiğinde, kimyasal aktivasyonda NaOH, KOH, 

K2CO3, H3PO4 ve ZnCl2’nin kullanıldığı, fiziksel yöntemde ise aktivasyon işleminin 

CO2 ve su buharı kullanılarak gerçekleştirildiği görülmektedir. Fiziksel aktivasyon 

yöntemine kıyasla, kimyasal aktivasyon yönteminde daha düşük sıcaklıklar ve daha kısa 

aktivasyon süreleri kullanılarak daha yüksek yüzey alanlarına sahip aktif karbonların 

elde edildiği ifade edilebilir. Düşük sıcaklıklarda ve kısa sürelerde 

gerçekleştirilebilmesinden dolayı, kimyasal aktivasyon yönteminde daha düşük enerjiye 

gereksinim olacağı düşünülebilir. Buna karşılık, kimyasal bir aktivatörün kullanılması 

durumu, aktivasyon sürecinde iki ek aşama gerektirmektedir. Bunlardan birincisi, 

aktivatör ile başlangıç maddesinin karıştırılması, ikincisi ise aktivasyondan sonra fazla 
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aktivatörün giderilmesi ve pH’ın nötr değerlere çekilmesi için üretilen aktif karbonun 

yıkanması aşamalarıdır. Ayrıca, aktivasyon sürecinde fazla miktarlarda aktivatör 

kullanımına ihtiyaç duyulması da kimyasal aktivasyon sürecinde ek bir maliyet 

oluşturabilir. Fiziksel aktivasyonda herhangi bir kimyasal kullanımı söz konusu 

olmadığından, kimyasal aktivasyon yöntemine kıyasla daha çevre dostu bir yöntem 

olduğu ifade edilebilir. Hem kimyasal hem de fiziksel aktivasyon yöntemleri ile ilgili 

literatürde yer alan çalışmaların çoğunluğunun laboratuar ölçeğinde gerçekleştirildiği 

görülmüştür. Bu tür çalışmalar kapsamında maliyet tahminleri ve nihai ürünün maliyet 

analizi ile ilgili verilere nadiren rastlanmaktadır. 

 
 

Tablo 2.2. Zirai atık ve ligno-selülozik kökenli farklı başlangıç maddelerine uygulanan fiziksel 

aktivasyon yöntemleri ve elde edilen aktif karbonların yüzey alanları. 

 

Başlangıç  

maddesi 

Aktivasyon  

şartları 

Yüzey alanı,  

m
2
/g 

Kaynak 

Hindistan cevizi kabuğu CO2, 600 
o
C/2 saat 1700 Guo vd. 2009 

Meşe N2/CO2, 900 
o
C/60 dakika 1126 Jung ve Kim, 2014 

Palmiye ağacı yaprağı CO2, 825 
o
C/30 dakika 1094 Shoaib vd., 2015 

Badem ağacı kabuğu Buhar, 850 
o
C/30 dakika 1080 Gonzalez vd. 2009 

Tectano ağaç talaşı CO2 900
 o
C/1 saat 910 Cansado vd., 2018 

Zeytin çekirdeği Buhar, 850 
o
C/30 dakika 813 Gonzalez vd. 2009 

Zeytin çekirdeği Buhar, 750
 o
C/6 saat 807 Ghouma vd., 2015 

Meşe CO2, 900 
o
C/60 dakika 800 Jung ve Kim, 2014 

Hurma çekirdeği CO2 800
 o
C/1 saat 798 Ogungbenro vd., 2018 

Ceviz kabuğu Buhar, 850 
o
C/30 dakika 792 Gonzalez vd. 2009 

Arpa samanı CO2, 800 
o
C/1 saat 789 Pallarés vd., 2018 

Badem kabuğu Buhar, 850 
o
C/30 dakika 601 Gonzalez vd. 2009 

Üzüm çekirdeği H2O2, 850 
o
C/2 saat 600 Jimenez-Cordero vd., 2014 

Arpa samanı Buhar, 700
 o
C/1 saat 552 Pallarés vd., 2018 

Deri atığı Buhar, 800
 o
C/30 dakika 493 Kong vd., 2013 

 

 

En yaygın aktif karbon uygulama alanı kirleticilerin su ortamından 

adsorpsiyonudur. Bu kapsamda, her iki aktivasyon yöntemi ile biyokütlelerden elde 

edilen aktif karbonların adsorbent olarak kullanımı konusundaki çalışmalardan bazıları 

Tablo 2.3’te verilmiştir.  

 

   

 

 

https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0961953418301041#!
https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0961953418301041#!
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Tablo 2.3. Kimyasal ve fiziksel aktivasyon yöntemleri ile biyokütlelerden aktif karbon üretimi ve sudaki 

kirleticilerin adsorpsiyonunda kullanımı konusundaki bazı çalışmalar. 

 

Başlangıç 

maddesi 

Aktivasyon  

Şartları 

Yüzey 

alanı, 

m
2
/g 

Kirletici 
Qo, 

mg/g 
Kaynak 

İpek böceği 

kozası 

(karbon:KOH, 1:2) ile 

900 
o
C’de 2 saat 

3134  

Cd(II), Pb(II), 

Cu(II), Zn(II), 

Cr(III) 

77.42, 
91.02, 

87.31, 

56.40, 
51.45 

Sun vd., 

2019 

Hindistan 

cevizi 

kabuğu 

(H2O2 ile 200 
o
C, 20 

dakika + (karbon:ZnCl2, 

2:1), 275 
o
C, 20 dakika  

1947 Rhodamin B  714 
Jain vd., 

2015 

Kiraz 

çekirdeği 

(karbon:ZnCl2, 3:1), 700 
o
C’de 2 saat 

1704 Yellow 18 75 
Angin, 

2015 

Tara bitkisi 

zamkı 

(karbon:FeCl3, 2:1) ile, 

800 
o
C’de 1 saat 

1680 Fenazon 275 
Bedia vd., 

2018 

Portakal 

kabuğu 

(karbon:K2CO3, 1:1) 950 
o
C,1 saat 

1352 Metilen mavisi 150 

Köseoğlu 

ve Akmil-

Başar, 

2015 

Pomelo 

kabuğu 

(karbon:H3PO4, 1:2.5), 

450 
o
C, 1 saat 

1252 Siprofloksasin  400 
Sun 

vd.,2016 

Kömür 

(karbon:KOH, 1:1), 700 

W mikrodalga altında, 10 

dakika 

1061 Naftalin  36 
Ge vd., 

2015 

Ananas 

yaprağı 

(karbon:H3PO4, 1:1), 

300
o
C 2 saat ve 500 

o
C  

1 saat 

1031 Kafein 155 
Baltrame 

vd., 2018 

Hindistan 

cevizi 

kabuğu 

Buhar ile, 1000 
o
C 781 Sülfametaksazol 58 

Tonucci 

vd., 2015 

Aktif çamur 

(1g karbon:1 mL 5 M 

ZnCI2, 24 saat emdirme, 

kurutma) ile 500
 o
C,   

2 saat 

721 Pb(II) 15.58 
Li vd., 

2019 

Susam sapı 
(karbon:ZnCl2, 1:1),  

700 
o
C, 1 saat 

490 2,4-D 166 
Kırbıyık 

vd.,2017 

Susam sapı 
(karbon:ZnCl2, 1:1),  

700 
o
C,1 saat 

490 Fe(III) 36 
Kırbıyık 

vd.,2017 

Pinus ağacı Buhar ile, 800 
o
C 453 Sülfametaksazol 130 

Tonucci 

vd, 2015 

Badem 

kabuğu 
CO2 ile, 1 saat 385 2-pikolin 288 

Hashemian 

vd. 2014 

Kahve atığı 

 

(kahve atığı:potasyum 

asetat, 1:1) ile 450 
o
C 

1 saat 

219 Kongo kırmızısı 90.90 
Lafi vd., 

2019 
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Uygulama alanı ile ilgili olarak, madencilik, tabakhaneler, tekstil, elektronik, 

galvanik ve petrokimya endüstrilerinden kaynaklanan atıksularda bulunan ve insan-

çevre sağlığını olumsuz yönde etkileyen ağır metallerin su ortamından giderimi için 

adsorbent olarak aktif karbonların kullanılması önerilmektedir (Yahya vd., 2015; Li vd., 

2019; Sun vd., 2019). Bu çalışmaların incelenmesi sonucunda tespit edilen önemli 

hususlar-bilgiler şu şekilde belirtilebilir. Ağır metallerin aktif karbonlar ile gideriminde 

etkili olan parametrelerin pH, temas süresi, adsorbent miktarı, başlangıç metal 

konsantrasyonu ve sıcaklık olduğu ifade edilebilir. Elde edilen aktif karbon ürünlerinin 

yüzeyinde bulunan fonksiyonel grupların metal iyonları ile etkileşim açısından önem 

taşıdığı belirtilebilir. Örneğin, karbonil gruplarının veya aromatik yapının mevcut 

olması halinde dipol-dipol etkileşimlerinin giderimde etkili olduğu, proton kaybetmiş 

karboksil veya fenolik grupların bulunması durumunda ise katyon değişimi veya 

kompleks oluşum mekanizmalarının giderimde rol aldığı görülmüştür. pH değerine 

bağlı olarak yüzey yükünün negatif olması durumunda, elektrostatik etkileşim ile 

giderimden de söz etmek mümkün olabilmektedir (Yang vd. 2019). Söz konusu 

çalışmalarda, temas süresi parametresi sayesinde adsorpsiyon dengesine ulaşılması için 

gerekli olan süre belirlenmiş ve kinetik analizleri ile hangi tür difüzyon modellerinin 

etkili olduğu bulunmaya çalışılmıştır (Cao vd., 2019). Çalışmalarda kullanılan aktif 

karbonun gözenek boyut dağılımı ile kinetik modeller arasındaki uyum da 

araştırılmıştır. Adsorbent miktarının belirlenmesi sayesinde seçilen bir kirletici 

konsantrasyonu için deneysel şartlarda istenilen düzeyde giderim sağlanabilmesi için ne 

kadar adsorbentin gerekli olduğu hakkında fikir edinilmekte ve genelde izoterm 

kapasiteleri ile uyumun ortaya konulması amaçlanmaktadır. Başlangıç kirletici 

konsantrasyonu ile izoterm analizleri yapılmakta ve sıcaklık etkisinin incelenmesi 

sayesinde de ilgili metal adsorpsiyonunun termodinamik davranışı araştırılmaktadır. 

Bunun dışında, her bir aktif karbonun metallere karşı davranışı farklı olabilmektedir. Bu 

durumun, kullanılan başlangıç maddelerinden, takip edilen aktivasyon protokollerindeki 

farklılıklardan kaynaklandığı düşünülmektedir.   

Aktif karbonun adsorpsiyon uygulamalarında önemli bir diğer hedef kirleticiler 

boyar maddelerdir. Boyar maddeler özellikle sucul alıcı ortamlarda yaşayan canlılara 

karşı toksik etki gösterebilen organik bileşiklerdir. Tablo 2.3.’te belirtilen konu ile ilgili 

çalışmalar incelendiğinde anyonik ve katyonik boyar maddelerin aktif karbonlar ile 

adsorpsiyonunda adsorbentin yüzey yükünün önemli olduğu belirtilebilir. Ortamın pH 

değerine bağlı olarak aktif karbon yüzeyi pozitif veya negatif yüke sahip olabilmektedir. 
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Buna bağlı olarak, aktif karbon yüzeyinin ve boyar maddenin zıt yüklü olması 

durumunda elektrostatik etkileşim sayesinde adsorpsiyon olayının gerçekleştiği ifade 

edilebilir. Bunun yanında, boyar madde moleküllerine ait boyutun, adsorbent gözenek 

boyut dağılımı ile uyumlu olması adsorpsiyonu kolaylaştıran bir diğer faktör olarak 

görülmektedir. Adsorpsiyona etki eden deneysel parametrelerin ağır metaller için ifade 

edilen parametreler ile aynı amaçlar için çalışıldığı ifade edilebilir. Tablo 2.1-2.3’te 

verilen çalışmalara dayanarak, elde edilen aktif karbonların yüzey alanlarının kullanılan 

başlangıç maddesine ve uygulanan aktivasyon yöntemine bağlı olduğu ifade edilebilir. 

Aynı başlangıç maddesi kullanılmasına rağmen farklı yöntemler ile aktive edilen karbon 

malzemelerinin morfolojik ve yapısal özelliklerindeki değişim, giderim kapasitelerini de 

etkilemektedir. Başlangıç malzemesine uygulananan piroliz sıcaklığının, kullanılan 

kimyasal ve fiziksel aktivasyon şartlarının elde edilen aktif karbonların morfolojik ve 

yapısal özelliklerini etkilediğini, buna bağlı olarak elde edilen her bir aktif karbonun 

hedef kirleticilere karşı farklı şekilde davrandığı ifade edilebilir.  

 

2.2. Karbon Malzemelerin Oksijen Plazma ile Modifikasyonu ve Adsorpsiyonda 

Kullanılması 

 

Oksijen plazma ile yüzeyi modifiye edilen karbon esaslı malzemelerin su 

ortamındaki kirleticilerin adsorpsiyonunda kullanılması ile ilgili güncel bazı çalışmalar 

Tablo 2.4’te verilmiştir.  

Aşağıda belirtilen çalışmalar incelendiğinde, oksijen plazmanın sadece farklı 

başlangıç maddelerin pirolizi sonucu elde edilen karbon esaslı malzemelerin yüzey 

modifikasyonunda kullanıldığı tespit edilmiştir. Başka bir ifade ile, oksijen plazma 

tekniğinin daha önce karbon esaslı malzemelerin aktivasyonu proseslerinde oksitleyici 

bir unsur olarak kullanılmadığı görülmüştür. Oksijen plazma ile karbon esaslı 

maddelerin muamelesi konusundaki bu çalışmaların incelenmesi sonucunda, genel 

olarak plazma uygulaması sayesinde yüzeydeki oksijen içeren fonksiyonel grupların 

arttığı ifade edilmiştir. Plazma etkinliğinin incelenmesinde parametre olarak, daha çok 

plazma süresinin ve plazma reaktör gücünün çalışıldığı görülmüştür. Plazma ile 

muamele sonrası karbon esaslı maddelerin yüzey kimyası ile ilgili değişimlerin 

genellikle FT-IR ve XPS teknikleri ile, karbon yapısı ile ilgili değişimlerin Raman 

spektrospkopisi ile, yüzey alanında, gözenek hacminde ve gözenek boyut dağılımındaki 
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değişimlerin BET tekniği ile, yüzey morfolojisi ile ilgili değişimlerin ise SEM tekniği 

ile aydınlatılmaya çalışıldığı tespit edilmiştir. 

 

Tablo 2.4. Oksijen plazma ile karbon malzemelerin modifikasyonu ve adsorbent olarak kullanılması ile 

ilgili bazı çalışmalar. 

 

Malzeme/Piroliz 

malzemesi  
Plazma Şartları Kirletici Qo, mg/g Kaynak 

Bambudan elde 

edilen aktif karbon 
O2, 8 ve 16 dakika Anilin 125 

Wu vd., 

2012 

Pecan meyvesi 

kabuğu 
O2, 75W, 9 dakika  Pb (II) 63 

Maldonado 

vd ., 2016 

Aktif karbon  O2, 100W, 30 dakika Dibenzotiyofen 17
 Zhang vd., 

2012 

Şeftali çekirdeği O2, 100 W, 3 dakika Pb (II) 15 
Maldonado  

vd ., 2016 

Ticari aktif karbon 
Hava, 10 kV, 10-40 

dakika 
Pb (II) 2.03 

Du vd., 

2012 

Aktif karbon O2, 30 kV, 20 dakika Civa 39.4 × 10
-3 Zhang vd.,  

2016 

 

Karakterizasyon çalışmaları sonucunda, oksijen plazma ile muamele sonrası 

karbon esaslı mazlemelerin yapısal özelliklerinde meydana gelen değişim yanında, 

yüzey kimyasındaki değişimin daha fark edilir olduğu belirtilmektedir. Yüzey kimyası 

ile ilgili meydana gelen bu değişimin, plazma ortamındaki oksijen radikallerinin 

yüzeydeki karbon atomlarına saldırmasından kaynaklandığı ifade edilmektedir 

(Bhatnagar vd., 2013). Bazı çalışmalarda ise, plazma süresine bağlı olarak, karbon 

malzemenin hem yüzey alanında hem de gözenek hacminde azalma gözlendiği, buna 

karşılık diğer çalışmalar ile örtüşen bir şekilde yüzeydeki oksijen içeren grupların arttığı 

ifade edilmiştir (Park vd., 2004; Changming vd., 2012). Özellikle, oksijen plazma ile 

muamele sonrası, malzemenin yüzeyinde oluşan oksijen içeren zayıf asidik karakterdeki 

fonksiyonel gruplar, bu malzemeleri ağır metallerin su ortamından uzaklaştırılması için 

oldukça uygun adsorbentler haline getirmektedir. Genel olarak, oksijen plazmanın 

malzemenin yapısında meydana getirdiği değişimin, kullanılan başlangıç maddesine 

göre değiştiği de ifade edilebilir. Oksijen plazma ile muamele edilmiş karbon esaslı 

maddelerin su ortamındaki Pb(II) (Maldonado vd., 2016) ve anilinin (Wu vd., 2012), 

dizel yakıtlardaki dibenzotiyofenin (Zhang vd. 2012) ile gaz fazındaki civanın (Zhang 

vd., 2016) gideriminde kullanılabileceği ifade edilmiştir.  
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3. MATERYAL VE YÖNTEM 

 

3.1. Kullanılan Kimyasal Maddeler 

 

Deneysel çalışmalarda analitik saflıkta olan kimyasal maddeler kullanılmıştır. 

Sodyum hidroksit, hidroklorik asit, sodyum klorür, etanol, metilen mavisi, hidrojen 

peroksit (%30’luk), kurşun(II)nitrat Merck firmasından, Brom fenol mavisi, Rodamin 

B, Kongo kırmızısı, Viktorya mavisi B, Lisamin yeşili B, Sigma-Aldrich firmasından 

temin edilmiştir.  

 

3.2. Kullanılan Şilempenin Kompozisyonu 

 

Biyoetanol üretiminde melasın fermantasyonu sonucu atık olarak ortaya çıkan 

sıvı haldeki şilempe (Şekil 3.1) Konya Şeker A.Ş.’nin Çumra Şeker Entegre tesisinden 

temin edilmiştir. Şilempe’nin kompozisyonu standart metotlar (APHA, AWWA, WEF, 

2016) kullanılarak belirlenmiş ve sonuçlar Tablo 3.1’de verilmiştir. 

 

 
 

Şekil 3.1. Çumra Şeker Entegre tesisinden temin edilen şilempe. 
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Tablo 3.1. Deneysel çalışmalarda kullanılan şilempenin kompozisyonu. 

 

Parametre  

pH 5.3 

BOİ, g/L  90 

KOİ, g/L 152 

Elektriksel iletkenlik, mS/cm 23.9 

Toplam katı madde, g/kg 126.4 

Toplam uçucu katı madde, g/L 120.5 

Potasyum, g/L 19.4 

Kalsiyum, g/L 5.15 

Çinko, g/L 0.17 

Nikel, g/L 0.04 

 

3.3. Şilempenin Kurutulması ve Pirolizi 

 

Piroliz işleminden önce, 1 L şilempe sıcaklığa dayanıklı silikon kaba konularak 

sıcaklık programlı fırında (Nabertherm) kurutulmuştur. Bunun için, fırının sıcaklığı 5 

o
C/dakika artış hızında 230 

o
C’ye ulaştırılmış ve bu sıcaklıkta 6 saat bekletilmiştir. Bu 

şekilde kurutulan ve porselen havanda öğütülürek piroliz işlemine hazır hale getirilen 

şilempenin görünümü Şekil 3.2’de gösterilmiştir. Piroliz işlemleri, kurutulan-öğütülen 

şilempenin paslanmaz çelik reaktörlü yatay fırında (Protherm, PZF 12/50/500) azot gazı 

ortamında (200 mL/dakika) farklı sıcaklıklarda (sırasıyla 600, 800 ve 1000
 o

C) 1 saat 

bekletilmesiyle gerçekleştirilmiştir. 600, 800 ve 1000 
o
C’de piroliz sonucu elde edilen 

ürünler sırasıyla P-600, P-800 ve P-1000 olarak isimlendirilmiştir. 

 

 
 

Şekil 3.2. Sıvı haldeki şilempeye uygulanan ön işlemler. 
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3.4. Piroliz Ürünlerinin Aktivasyonu  

 

3.4.1. Oksijen plazma tekniği ile aktivasyon işlemleri  

 

Oksijen plazma tekniği ile aktivasyon işlemleri, Şekil 3.3 ve 3.4’te gösterildiği 

gibi sırasıyla, plazmanın iki piroliz prosesi arasına yerleştirilmesi (Şekil 3.3) ve piroliz 

işleminden sonra uygulanması şeklinde (Şekil 3.4) gerçekleştirilmiştir. Plazma, Şekil 

3.5’te gösterilen reaktörde (Optosense, OPT-PCO-02) -89.2 kPa vakum altında 600 

mL/dakika akış hızındaki oksijenin 100 kHz’lik radyofrekans enerjisi ile uyarılması 

sonucu elde edilmiştir. Farklı sıcaklıklarda elde edilen piroliz ürünlerinden (P-600, 

P-800, P-1000) 0.5 g alınarak petri kabına konulmuş ve 5 dakika plazma uygulaması ile 

oksidasyonları gerçekleştirilmiştir. P-600, P-800 ve P-1000’in 5 dakika plazma ile 

oksitlenmiş halleri sırasıyla P-600-O5, P-800-O5 ve P-1000-O5 olarak 

isimlendirilmiştir. Plazma uygulama süresinin, ürünlerin yüzey alanına etkisini 

belirlemek için, P-800 ve P-1000 ürünlerine 1-20 dakika arasında değişen sürelerde de 

oksijen plazma uygulanmıştır. Bu şekilde elde edilen ürünler de sırasıyla P-800-Ox ve 

P-1000-Ox (x = 1-20 dakika) olarak isimlendirilmiştir.  

 

 
 

Şekil 3.3. Oksijen plazma tekniği ile aktif karbon üretimi ve metilen mavisi gideriminde kullanımının 

şematik gösterimi. 

 

Farklı sürelerde plazma ile oksidasyonu gerçekleştirilen ürünler ilk piroliz 

şartları altında yeniden ısıl işleme tabi tutularak aktivasyon işlemi tamamlanmıştır 

(Şekil 3.3). Oksijen plazma tekniğine dayanan aktivasyon sonucu elde edilen ürünler, 

P-600-O5-P, P-800-O5-P, P-1000-O5-P ve P-1000-Ox-P (x = 1-20 dakika) olarak 

isimlendirilmiştir. Şekil 3.3’te gösterilen proses sonucu elde edilen aktif karbon metilen 
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mavisinin sudan giderimi üzerinde denenmiştir. Şekil 3.4’te gösterilen proses sayesinde 

oksijen plazma ile muamele edilen P-800 piroliz ürünü ise sudaki Pb(II)’nin 

gideriminde test edilmiştir.    

 

 
 

Şekil 3.4. Oksijen plazma ile muamele edilen P-800 piroliz ürünü kullanılarak sudan Pb(II) gideriminin 

şematik gösterimi. 

 

 
 

Şekil 3.5. Oksijen plazma uygulamasının gerçekleştirildiği plazma reaktörü (Optosense, OPT-PCO-02). 

 

3.4.2. H2O2-hidrotermal oksidasyon yöntemi ile aktivasyon işlemleri 

 

Piroliz ürünlerinin hidrotermal şartlarda oksidasyonu için H2O2 kullanılmıştır. 

Plazma tekniğinde olduğu gibi, hidrotermal oksidasyon ile aktivasyon işlemleri de Şekil 

3.6 ve 3.7’de gösterildiği gibi sırasıyla, oksitleme basamağı iki piroliz prosesi arasına 

yerleştirilerek (Şekil 3.6) ve piroliz prosesinden hemen sonra oksitleme işlemi yapılarak 

(Şekil 3.7) gerçekleştirilmiştir.  
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Şekil 3.6. H2O2-hidrotermal oksidasyon yöntemi ile aktif karbon elde edilmesi ve sudaki metilen 

mavisinin gideriminde kullanılmasının şematik gösterimi. 

 

P-600, P-800 ve P-1000’den 1 g alınarak Şekil 3.8(a)’da gösterilen teflon kaplı-

basınca dayanıklı paslanmaz çelik otoklav içerisine konulmuş ve üzerlerine 5 mL 

%30’luk H2O2 ilave edilmiştir. Ağzı kapatılan otoklav, Şekil 3.8(b)’de gösterilen 

sıcaklık programlı fırında 230 
o
C’de 4 saat boyunca bekletilmiş ve otoklav içinde oluşan 

yüksek basınç sayesinde piroliz ürünlerinin oksitlenmesi sağlanmıştır. P-600, P-800 ve 

P-1000 ürünlerinin 5 mL H2O2 ile oksitlenmiş halleri sırasıyla P-600-HT5, P-800-HT5, 

P-1000-HT5 olarak isimlendirilmiştir.  

Oksitlemede kullanılan H2O2 miktarının piroliz ürünlerinin yüzey alanlarına 

etkisini belirlemek için, 1 g P-800 ve P-1000 ürünü 230
 o

C’de 4 saat boyunca 5-40 mL 

arasında değişen miktarlarda H2O2 ile hidrotermal şartlarda oksitlenmiştir. Elde edilen 

ürünler P-800-HTy, P-1000-HTy (y = 5-40 mL) olarak isimlendirilmiştir. 

H2O2 ile oksidasyonu gerçekleştirilen ürünlere ilk piroliz şartları altında yeniden 

ısıl işlem uygulanarak aktivasyon işlemi tamamlanmıştır. H2O2 tekniği ile aktivasyonu 

tamamlanmış ürünler, P-600-HT5-P, P-800-HT5-P ve P-1000-HTy-P olarak 

isimlendirilmiştir. Şekil 3.6’da belirtilen proses sonucu elde edilen aktif karbonun 

adsorbent olarak kullanılma potansiyeli metilen mavisi üzerinde, Şekil 3.7’de belirtilen 

proses ile elde edilen oksitlenmiş piroliz ürünü (P-800-HTy) ise su ortamındaki 

Pb(II)’nin gideriminde denenmiştir. 
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Şekil 3.7. H2O2-hidrotermal oksidasyon yöntemi ile P-800 piroliz ürününün oksitlenmesi ve sudaki 

Pb(II)’nin gideriminde kullanılmasının şematik gösterimi. 

 
 

  
 

Şekil 3.8. Teflon kaplı basınca dayanıklı çelik otoklav (a) ve otoklavın yerleştirildiği fırın (b). 

 

3.5. Karakterizasyon İçin Kullanılan Enstrümanlar 

 

Bölüm 3.3’te tarif edildiği gibi, kurutulan şilempenin termal davranışı termal 

gravimetrik analizör ile (Setaram, Setsys Evolution) 20 mL/dakika akış hızındaki azot 

gazı altında, 10 
o
C/dakika sıcaklık artışı ile 40-1000 

o
C aralığında incelenmiştir. 

Malzemelerin IR spektrumları 500-4000 cm
-1

 dalga boyu aralığında FT-IR 

spektrofotometresi ile (Perkin Elmer 1600) elde edilmiştir. Malzemelerin yüzeyindeki 

atomik bileşim dağılımı XPS taraması ile elde edilmiştir (Thermo Scientific K-Alpha, 

UK). Raman spektrumları ise 532 nm DPSS lazerli Raman spektroskopisi (Renishaw 

inVia-UK) ile ölçülmüştür. Malzemelerin yüzey görüntüleri EDX ile kombine edilmiş 

SEM (JEOL 5600-LU, UK) kullanılarak elde edilmiştir. BET yüzey alanı ve gözenek 

boyut dağılımı, BET analizörü (Quantachrome Quadrasorb evo) kullanılarak 77 K’de 

N2 adsorpsiyon izotermlerine göre belirlenmiştir. Toplam gözenek hacmi (Vtoplam), 

NLDFT (Non Local Density Functional Theory) metoduna göre P/Po=0.99’da adsorbe 

a b 
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edilen N2 miktarından elde edilmiştir. Adsorpsiyon çalışmalarında kullanılan son 

malzemelerin zeta potansiyelleri ise Zetasizer cihazı (Malvern) kullanılarak 

belirlenmiştir. 

 

3.6. Kesikli Sistem Adsorpsiyon Çalışmaları 

 

Adsorbent maddelerin su ortamındaki organik maddeleri giderme potansiyelini 

belirlemede “model kirletici” olarak genellikle metilen mavisi tercih edilmektedir 

(Aygün vd., 2003). Ayrıca, metilen mavisi, tekstil endüstrisinde pamuklu ve ipekli 

ürünleri boyamak için yaygın bir şekilde kullanılmaktadır ve hem kanserojen hem de 

mutajen özelliklere sahiptir (Derakhshan vd., 2013; Yin vd., 2015). Mol kütlesi 319.85 

g/mol ve boyutları (14.3 Å × 6.1 Å × 4 Å) olan metilen mavisinin kimyasal yapısı Şekil 

3.9’da verilmiştir (Lie vd., 2006). Kurşun ise metal, metal kaplama sanayi ve 

madencilik faaliyetleri sonucunda alıcı su ortamlarına karışmaktadır. Mol kütlesi 207.19 

g/mol olan kurşun, canlı bünyesinde birikebilmektedir ve toksik özelliğe sahiptir. Bu 

sebepten dolayı, sulardan giderilmesi önem taşımaktadır (ATSDR, 2015). Bu bilgiler 

dikkate alınarak, hazırlanan karbon malzemelerin adsorbent olarak kullanılma 

potansiyellerini belirlemek amacıyla metilen mavisi “organik model kirletici”, Pb(II) ise 

“inorganik model kirletici” olarak seçilmiştir.   

 

 
 

Şekil 3.9. Metilen mavisi’nin kimyasal yapısı. 

 

  Adsorpsiyon denemeleri kesikli sistemde gerçekleştirilmiştir. Bunun için, her iki 

oksitleme yöntemi ile hazırlanan karbon malzemelerin en uygun özellikte olanlarından 

0.02 g alınarak, 0.01 M NaCI iyonik şiddetteki farklı konsantrasyonlarda (100-1000 

mg/L) model kirleticileri içeren 20 mL çözelti içinde dağıtılmıştır. Çözeltilerin pH’ı 0.1 

M HCl ve/veya 0.1 M NaOH ile ayarlanmıştır. Ağzı kapaklı erlenmayerde bulunan bu 

karışım belirli bir süre boyunca yatay çalkalayıcıda (150 rpm) karıştırıldıktan sonra, 

adsorbentler çalışma çözeltisinden filtre edilerek ayrılmış ve kalan kirletici 
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konsantrasyonları tayin edilmiştir. Model kirleticilerin adsorpsiyonu denemelerinde 

incelenen parametreler Tablo 3.2’de verilmiştir.  

 

Tablo 3.2. Model kirleticilerin adsorpsiyonunda incelenen parametreler. 

 

 Model Kirletici 

Parametre Metilen mavisi Pb(II) 

pH 2-11 2-6 

Temas süresi, dakika 5-180 5-180 

Adsorbent miktarı, g/L 0.25-7.5 0.25-7.5 

Başlangıç konsantrasyonu, mg/L 100-1000 100-1000 

Sıcaklık, 
o
C 25-55 25-45 

Rejenerasyon işlemi Etanol ile yıkama HCl ile yıkama 

 

Metilen mavisinin başlangıç anındaki ve adsorpsiyondan sonra çözeltilerde 

kalan konsantrasyonu UV-vis spektrofotometre (Hach Lange, DR 5000) ile 610 nm 

dalga boyunda tayin edilmiştir. UV-vis spektrofotometrenin metilen mavisi için 

dedeksiyon limiti 0.028 mg/L’dir. Pb(II)’nin başlangıç ve adsorpsiyondan sonra 

çözeltilerde kalan konsantrasyonu ise Atomik Absorpsiyon Spektrometresi kullanılarak 

(Perkin Elmer AAnalyst 800) asetilen-hava ile oluşturulan alev sisteminde 283.3 nm 

dalga boyunda tayin edilmiştir. AAS’nin Pb(II) için dedeksiyon limiti ise 0.012 

mg/L’dir. Pb(II) giderim mekanizması araştırılırken numunedeki Ca(II) ve Mg(II) 

miktarları da sırasıyla 422.7 ve 285.2 nm dalga boylarında aynı AAS sistemi 

kullanılarak tayin edilmiştir. Her bir model kirleticinin adsorbent tarafından tutulan 

miktarı (q, mg/g), başlangıç konsantrasyonu (Co, mg/L) ve adsorpsiyondan sonra 

çözeltide kalan kirletici konsantrasyonundan (Ce, mg/L) hareket ile çözelti hacmi (V, L) 

ve kullanılan adsorbent miktarı (m, g) dikkate alınarak Eşitlik (3.1)’e göre 

hesaplanmıştır.  

 

  q= (Co-Ce).V/m                                                                                                          (3.1)    

 

Adsorpsiyon denemelerinin kalite kontrolü için (Zhu vd., 2007)’nin önerdiği 

yöntem kullanılarak, şahit ve arka plan kontrol denemeleri gerçekleştirilmiştir. Metilen 

mavisi ve Pb(II) adsorspiyonu için şahit kontrol denemesinde, 10 mg/L metilen mavisi 

ve 10 mg/L Pb(II) içeren çözeltilerin içinde herhangi bir adsorbent madde olmadan 

deneysel şartlarda çalkalama işlemi yapılmıştır. Böylece, adsorbent madde olmadan, 

çözeltilerdeki metilen mavisinin ve Pb(II)’nin erlenmayerin cam yüzeyinde adsorbe 

olmadığı teyit edilmiştir. Arka plan kontrol denemelerinde ise, metilen mavisi ve Pb(II) 
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ilavesi olmadan, adsorbent maddeler saf su içerisinde gerekli temas süresi kadar 

çalkalanmıştır. Böylece, adsorbent maddelerden suya herhangi bir renk ve Pb(II) 

salınımı olmadığı da teyit edilmiştir.  

 

3.7. Sentetik ve Gerçek Atıksu Üzerinde Uygulamalar 

 

Hazırlanan aktif karbonların adsorpsiyon performansları sentetik olarak 

hazırlanmış olan tekstil atıksuyu ile Konya’da bulunan bir tekstil fabrikasından alınan 

gerçek atıksu numuneleri ile de test edilmiştir. Buna ilave olarak, oksijen plazma ile ve 

hidrotermal olarak H2O2 ile muamele edilen piroliz ürününün Pb(II) adsorpsiyon 

performansı ise Pb(II) ilave edilmiş gerçek bir endüstriyel atıksu üzerinde test 

edilmiştir. Sentetik tekstil atıksu numunesi yaygın bir şekilde kullanılan beş adet tekstil 

boyası ve yardımcı kimyasallar kullanılarak hazırlanmıştır (dos Santos vd., 2014). 

Sentetik ve gerçek tekstil atıksuyu numunelerinin kompozisyonları sırasıyla Tablo 3.3 

ve Tablo 3.4’te verilmiştir.  

 

Tablo 3.3. Sentetik tekstil atıksu numunesinin kompozisyonu. 

 

Boyar Madde 
Konsantrasyon,  

mg/L 

Yardımcı 

Kimyasal 

Konsantrasyon,  

mg/L
* 

Metilen Mavisi (λmax 665 nm) 50 Na2SO4 80 

Bromfenol Mavisi (λmax 450 nm) 10 NaCI 80 

Viktorya Mavisi B (λmax 610 nm) 10 Na2CO3 50 

Lisamin Yeşil B (λmax 633 nm) 10 CH3COONa 50 

Rodamin B (λmax 554 nm) 10 CH3COOH 300 

Kongo Kırmızısı (λmax 495 nm) 10 pH 3.65 

        
*
pH değeri hariç. 

 

 
Tablo 3.4. Gerçek tekstil atıksuyu numunesinin kompozisyonu. 

 

pH 10.35-11.27 

KOİ, mg/L 458 

Sıcaklık, 
o
C 24-35 

Elektriksel iletkenlik, mS/cm 1.95 

 

Pb(II) gideriminde performansları test edilen adsorbentler P-800-O3 ve 

P-800-HT10’dur. Bu adsorbentlerin performanslarını test etmek için Konya’da bulunan 

bir krom kaplama endüstrisinden kompozisyonu Tablo 3.5’te verilen atıksu numunesi 

alınmış ve Pb(II) konsantrasyonu sırasıyla 50, 250 ve 500 mg/L olacak şekilde 
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fortifikasyon yapılmıştır. Söz konusu atıksu numuneleri için adsorbentlerin 

performansları optimum şartlarda [adsorbent miktarı: 0.02 g, numune hacmi:20 mL, 

(sentetik tesktil atıksuyu için pH: 3.65, gerçek tekstil atıksuyu için pH: 10.35-11.27, 

Pb(II) ilave edilmiş endüstriyel atıksu için pH:5), temas süresi: 1 saat, karıştırma 

hızı:150 rpm, sıcaklık: 25 
o
C] test edilmiştir.  

 

Tablo 3.5. Kurşun ilave edilmiş endüstriyel atıksu numunesinin kompozisyonu. 

 

pH 7.64 

KOİ, mg/L 552 

Cr, mg/L 518 

 

3.8. Maliyet Tahmini 

 

Adsorbent maddelerin birim maliyetleri (US$/kg) Eşitlik (3.2)’de belirtildiği 

gibi, 1 kg adsorbent elde etmek için gerekli olan toplam H2O2 veya O2 hacmi (VH2O2 veya 

O2, L/kg veya m
3
/kg) ve bunların birim fiyatı (CH2O2 veya O2, US$/L veya US$/m

3
), 1 kg 

adsorbentin kurutulması ve pirolizi işleminde kullanılan N2 gazı hacmi (VN2, m
3
/kg) ile 

N2 gazının birim fiyatı (CN2, US$/m
3
) ve son olarak 1 kg adsorbentin elde edilmesi 

sırasındaki kurutma ve piroliz işlemlerinde kullanılan elektriksel enerji miktarı 

(Velektriksel enerji, kW/kg) ve elektriksel enerjinin birim fiyatı (Celektriksel enerji, US$/kW) 

dikkate alınarak tahmin edilmiştir. Adsorbentlerin kurutulması ve pirolizi işlemlerindeki 

elektriksel enerji sarfiyatları Şekil 3.10’da gösterilen elektriksel enerji ölçer ile 

belirlenmiştir.  

Birim maliyet (US$/kg) =  

(VH2O2 veya O2×CH2O2 veya O2) + (VN2×CN2) + (Velektriksel enerji×Celektriksel enerji)   (3.2) 

 

  
 

Şekil 3.10. Elektriksel enerji sarfiyatını belirlemede kullanılan enerji ölçer. 
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4. ARAŞTIRMA SONUÇLARI VE TARTIŞMA 

 

4.1. Kurutulmuş Şilempenin Termal Davranışı ve Piroliz Sıcaklığının Belirlenmesi  

 

Adsorbent olarak kullanılan karbon esaslı malzemelerin en önemli özellikleri 

spesifik yüzey alanı, gözenek boyut dağılımı ve gözenek hacmidir. Adsorplanacak 

maddenin boyutu ile uyumlu bir gözenek boyut dağılımı, adsorpsiyon işlemini 

kolaylaştırır. Ayrıca, gözenekli malzemelerin yüzey alanı arttıkça potansiyel olarak 

adsorpsiyon kapasitelerinin de artacağı düşünülür. Aktivasyon prosesinin etkinliği, 

proseste kullanılan oksitleyici unsur ile başlangıç maddesinin ve/veya karbon esaslı 

maddenin etkileşimine ve piroliz sıcaklığına bağlı olarak değişmektedir. Farklı 

sıcaklıklarda uygulanan piroliz işlemi, maddede oluşan kütle kayıplarında ve yapısal 

değişikliklerde önemli rol almakta, dolayısıyla, adsorbentin yüzey alanını, gözenek 

boyut dağılımını ve gözenek hacmini etkilemektedir. Aktivasyon işlemi genel olarak, 

başlangıç maddesinin kütle kaybının stabil hale geldiği, yani, kararlı bir karbon esaslı 

maddeye dönüştüğü piroliz sıcaklıklarında gerçekleştirilmektedir (Suliman vd., 2016). 

Bu bilgiler ışığında, ilk adım olarak, kurutulan şilempenin azot atmosferindeki termal 

davranışı incelenmiştir. Artan sıcaklıkla birlikte, şilempede meydana gelen kütle 

kayıplarının bulunduğu bölgeler analiz edilmiş ve karbonca zengin kararlı bir ürünün 

oluştuğu sıcaklık bölgesi (aralığı) belirlenmeye çalışılmıştır. Termal gravimetrik analiz 

(TGA) sonucunda belirlenen bu sıcaklık aralığı, aktivasyon işleminin ilk basamağı olan 

karbonizasyon/piroliz aşamasında uygulanacak sıcakların belirlenmesinde yol gösterici 

olmuştur. Piroliz sıcaklığının belirlenmesi ile ilgili bu yaklaşım, Unur (2013) tarafından 

yayımlanan fındık kabuğundan kimyasal (KOH) aktivasyon yöntemi ile aktif karbonun 

elde edildiği çalışmada da uygulanmıştır. Fındık kabuğunun TGA sonucuna göre, 

karbonizasyon işleminin tamamlandığı sıcaklık (600 
o
C) belirlenmiş ve bu sıcaklıkta 

elde edilen piroliz ürününe kimyasal aktivasyon uygulanmıştır.  

Kurutulmuş şilempenin TGA sonucu elde edilen termogramı Şekil 4.1’de 

gösterilmiştir. Sıcaklık artışına bağlı olarak, numune üç ayrı sıcaklık aralığında kütle 

kaybetmektedir. 220-390 
o
C arasında gerçekleşen birinci bölgede % 32’lik bir kütle 

kaybı, küçük moleküllü organik bileşiklerin şilempe bünyesinden CO ve CO2 halinde 

(C + ½O2  CO ve C + O2  CO2) uzaklaşmasından kaynaklanmaktadır (Cheng vd., 

2016). 390-600 
o
C arasındaki sıcaklıklarda gözlenen ikinci bölgede oluşan % 23’lük 

kütle kaybının uzun alifatik karbon zincirlerinin kırılmasından (Lin vd., 2016), 
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proteinlerin ve sülfürlü grupların şilempenin bünyesinden uzaklaşmasından ileri geldiği 

düşünülmektedir (Weigand ve Kirchgessner, 1980; Alverez vd., 2015). 600-950 
o
C 

sıcaklık aralığında bulunan 3. bölgedeki % 22’lik kütle kaybının ise kalıntı organik ve 

inorganik bileşiklerin parçalanmasından kaynaklandığı belirtilebilir  (Fonts vd., 2012).  

 

 
 

Şekil 4.1. Kurutulmuş şilempenin azot atmosferindeki termal davranışı. 

 

 

Kurutulmuş şilempenin TGA sonucunda, 600 
o
C’nin üzerindeki sıcaklıkta 

meydana gelen kütle kaybının nispeten yavaş bir şekilde geliştiği görülmektedir. Elde 

edilen bu sonuca göre, 600 
o
C ve daha yüksek piroliz sıcaklıklarında şilempeden geriye 

karbonca daha zengin bir ürün kaldığını söylemek mümkündür. Dolayısıyla, kurutulmuş 

şilempenin pirolizinde uygulanacak sıcaklığın 600 
o
C’nin üzerinde olması gerektiği 

düşünülmüş ve 600, 800 ve 1000 
o
C olmak üzere üç farklı sıcaklıkta pirolizin 

gerçekleştirilmesine karar verilmiştir. 600, 800 ve 1000 
o
C’de gerçekleştirilen piroliz 

işlemleri sonucu elde edilen ürünler sırasıyla P-600, P-800 ve P-1000 kısaltmaları ile 

ifade edilmiştir. 

 

4.2. Piroliz Sıcaklığının Kimyasal Yapıya Olan Etkileri  

 

600, 800 ve 1000 
o
C’de gerçekleştirilen piroliz işlemleri sonucunda elde edilen 

ürünlerin kimyasal yapıları Fourier Transform Infrared (FT-IR) spektroskopisi,  SEM-

EDX ve Raman spektroskopisi teknikleri ile incelenmiştir. Şekil 4.2’de verilen FT-IR 

spektrumları ile piroliz sıcaklığının 600’den 1000 
o
C’ye artırılması durumunda, P-600, 
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P-800 ve P-1000 ürünlerinin yüzeyindeki fonksiyonel gruplarda meydana gelen 

değişiklikler incelenmiş ve böylece piroliz sıcaklığının ürünlerin yüzey kimyasına olan 

etkileri araştırılmıştır. 

 

 
 

Şekil 4.2. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine ait FT-IR spektrumları. 

 

P-600 ürününe ait spektrumda, 1738 ve 1228 cm
-1

’de görülen bantlar sırasıyla, 

C=O (karbonil, kinon, ester, karboksil) ve C-O-C titreşimlerinden ileri gelmektedir (Wu 

vd., 2016). 1409 cm
-1

’de görülen bant ise C-H gruplarının eğilmesinden 

kaynaklanmaktadır (Song vd., 2010). P-600 ve P-800 ürünlerine ait spektrumda 

görünmeyen, buna karşılık P-1000’e ait spektrumda tespit edilen 1100 cm
-1

’deki bant 

C-O titreşiminden ileri gelmektedir (Maldonado vd., 2016). Bu sonucun, 1000 
o
C 

sıcaklıktaki piroliz işleminden sonra, ürünün iç yapısındaki C-O grubunun ürün 

yüzeyinde ortaya çıkmasından kaynaklandığı düşünülmektedir. Piroliz sıcaklığının 600 

o
C’den 1000 

o
C’ye artması ile birlikte FT-IR spektrumundaki bantların şiddetinde 

azalma olduğu görülmektedir. Bunun temel sebebinin, fonksiyonel grupların sıcaklık 

artışı ile karbon esaslı malzemenin yüzeyinden uzaklaşması olduğu düşünülmektedir 

(Suliman vd., 2016). Sıcaklığın artması ile FT-IR bantlarının şiddetindeki azalma, hem 

kurutulmuş şilempenin termogramındaki sıcaklıkla birlikte görülen kütle kaybı ile hem 

de P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerinin SEM-EDX tekniği ile ölçülen ve Şekil 4.3’te 

verilen oksijen/karbon (O/C) oranlarındaki değişim ile desteklenmektedir. Piroliz 

sıcaklığının artması ile ürünlerin O/C oranlarının azaldığı tespit edilmiştir. Bu değişim, 

piroliz sıcaklığının artması ile birlikte malzemelerin bünyesinden oksijen içeren 

grupların uzaklaşmasından ileri gelmektedir.  
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Şekil 4.3. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine ait O/C oranları. 

 

Elde edilen piroliz ürünlerinin karbon yapısındaki değişiklikler Raman 

spektroskopisi kullanılarak incelenmiştir. Ürünlere ait Raman spektrumları Şekil 4.4’te 

gösterilmiştir. Ürünlerin tamamında 1350 cm
-1

 (D bandı, Csp
3
) ve 1575 cm

-1
 (G bandı, 

Csp
2
) bandlarının bulunduğu tespit edilmiştir. Bu durum, elde edilen ürünlerde hem 

düzensiz karbon (Csp
3
) hem de grafitik (Csp

2
) yapıların olduğunu göstermektedir (Paris 

vd., 2005; Wei vd., 2016). Ayrıca, piroliz sıcaklığı arttıkça Raman spektrumundaki 

bantların keskinleştiği ve ID/IG oranın azaldığı Şekil 4.4’ten açıkça görülmektedir. Bu 

sonuç, sıcaklığın artması ile birlikte karbon ürünün yapısındaki düzensizliğin azaldığını 

yani ürünün daha çok grafit benzeri yapıya yöneldiğini göstermektedir (Sun vd., 2016). 

 

 
 

Şekil 4.4. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine ait Raman spektrumları. 

4.3. Piroliz Sıcaklığının Morfolojik Etkileri 
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Piroliz sıcaklıklarının ürünlerin yüzey alanına, gözenek hacimlerine (Vtoplam, 

Vmikro ve Vmezo) ve gözenek boyut dağılımlarına olan etkisi BET analizörü ile incelenmiş 

ve elde edilen sonuçlar Tablo 4.1’de verilmiştir.  

 

Tablo 4.1. P-600, P-800, P-1000 ürünlerine ait yüzey alanları ve gözenek hacimleri. 

 

Ürün Yüzey alanı, m
2
/g Vtoplam, cm

3
/g Vmikro, cm

3
/g Vmezo*, cm

3
/g Vmikro/ Vtoplam 

P-600 2 0.004 - 0.004 - 

P-800 197 0.105 0.098 0.007 0.92 

P-1000 627 0.365 0.342 0.023 0.94 

*Toplam gözenek hacminden (Vtoplam) mikro gözenek hacmi (Vmikro) çıkartılarak hesaplanmıştır. 

 

P-600 ürününün hem yüzey alanının (2 m
2
/g) hem de toplam gözenek hacminin 

(0.004 cm
3
/g) çok küçük olduğu tespit edilmiştir. P-800 ve P-1000 ürünlerine ait yüzey 

alanları ve toplam gözenek hacimleri ise sırasıyla (197 ve 627 m
2
/g) ve (0.105 ve 0.342 

cm
3
/g) olarak bulunmuştur. Piroliz sıcaklığındaki artış, ürünlerin yüzey alanlarında ve 

gözenek hacimlerinde artışa sebep olmuştur. Bu sonuç, sıcaklığın artması ile birlikte 

karbon esaslı ürünün bünyesindeki grupların uzaklaşmasına atfedilebilir (Bagreev vd., 

2001; Daud vd., 2010). Bunlara ilave olarak,  P-800 ve P-1000 ürünlerinin mikro 

gözenek hacimlerinin (sırasıyla 0.098 ve 0.342 cm
3
/g) toplam gözenek hacimlerine 

oranları (Vmikro/Vtoplam) sırasıyla 0.92 ve 0.94’tür. Bu değerler, P-800 ve P-1000 

ürünlerinin ağırlıklı olarak mikro gözenekli bir yapıya sahip olduğunu göstermektedir. 

Elde edilen bu sonuç, Şekil 4.5’de gösterilen gözenek boyutlarının dağılımları ile de 

desteklenmektedir. Hem P-800 hem de P-1000 ürününe ait gözenek boyutları IUPAC 

sınıflandırmasına göre, ağırlıklı olarak mikro gözenek bölgesinde (<2 nm veya <20 Å) 

bulunmaktadır. Buna karşılık, P-600 ürününün toplam gözenek hacminin (0.004 cm
3
/g) 

çok küçük olmasından dolayı, bu ürüne ait mikro gözenek hacmi hesaplanamamıştır.  
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Şekil 4.5. P-600, P-800, P-1000 ürünlerine ait gözenek boyutlarının dağılımı. 

 

Farklı piroliz sıcaklıklarında ürünlerin yüzey morfolojilerindeki meydana gelen 

değişimler SEM ile incelenmiş ve elde edilen görüntüler Şekil 4.6’da gösterilmiştir. 

SEM görüntülerindeki “sarı renkli oklar” piroliz ürünlerinin yüzeyine yapışmış halde 

bulunan parçacıkları, “kırmızı renkli oklar” ise piroliz sonucu oluşan gözenek ve 

çatlakları göstermektedir. Şekil 4.6 incelendiğinde, P-600 yüzeyinde çok sayıda küçük 

parçacıkların bulunduğu görülmektedir. Piroliz sıcaklığının 600 
o
C’den 1000 

o
C’ye 

artırılmasının, yalnızca yüzeydeki bu parçacıkların azalmasına sebep olmakla 

kalmadığı, aynı zamanda ürünlerin yüzeyinde gözenek ve çatlakların oluşmasına ve 

mevcut çatlakların gelişmesine sebep olduğu görülmüştür. Başka bir ifade ile, P-600 ve 

P-800’e kıyasla, P-1000 ürününün daha fazla çatlaklı ve gözenekli bir yapıya sahip 

olduğu SEM görüntüleri ile tespit edilmiştir.  
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Şekil 4.6. P-600, P-800, P-1000 ürünlerinin yüzey görüntüleri. 

 

4.4.  Aktif Karbon Üretimi İçin Oksijen Plazma ve H2O2-Hidrotermal 

Oksidasyon Yöntemlerinin Karşılaştırılması 

 

Bölüm 3.4.1. ve 3.4.2’de tarif edildiği gibi, şilempe esaslı bir aktif karbon elde 

edilmesi amacıyla iki farklı yöntem olarak, oksijen plazma ve H2O2-hidrotermal 

oksidasyon yöntemleri iki piroliz prosesi arasına yerleştirilmiştir. Farklı sıcaklıklarda 
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uygulanan ilk piroliz işlemi sonucu elde edilen ürünlere (P-600, P-800 ve P-1000) sabit 

bir sürede (5 dakika) oksijen plazma uygulandıktan sonra ikinci (nihai) piroliz işlemi 

yapılarak aktivasyon işlemi tamamlanmıştır. Benzer şekilde, H2O2-hidrotermal 

oksidasyon yönteminde de sabit miktarda (5 mL) H2O2 kullanılarak oksitleme işlemi 

yapıldıktan sonra, son piroliz işlemi ile de aktivasyon sonlandırılmıştır. Aktivasyonun 

her bir basamağının sonunda elde edilen ürünlerin kimyasal yapısı ve morfolojik 

özellikleri incelenerek oksijen plazma yöntemine ve H2O2-hidrotermal oksidasyon 

yöntemine en çok ilgi duyan piroliz ürünü ve sonuç olarak adsorpsiyona en uygun olan 

(yüzey alanı en fazla olan) aktif karbon ürünü belirlenmeye çalışılmıştır. 

 

4.4.1. Oksijen plazma yönteminin ürünlerin kimyasal yapısına etkileri 

 

Oksijen plazma (5 dakika) ile oksidasyon ve ardından uygulanan son piroliz 

işleminin ürünlerin kimyasal yapılarında meydana getirdiği değişiklikler, ilgili ürünlerin 

FT-IR, XPS ve Raman spektrumlarının alınmasıyla incelenmiştir. Ürünlere ait FT-IR 

spektrumları Şekil 4.7’de gösterilmiştir. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerinin plazma ile 

oksidasyonu neticesinde, C-O titreşiminden kaynaklanan ve 1100 cm
-1

’de görülen 

bandın daha belirgin hale geldiği görülmüştür. Bu durum, uygulanan oksidasyon işlemi 

sonucunda, ürünlerin yüzeyinde oksijen içeren grupların oluştuğunu göstermektedir. 

Literatürde kömür esaslı granül aktif karbon (Qu vd., 2013) ve ticari aktif karbonun 

(Zhang vd., 2016) oksijen plazma ile muamelesinden elde edilen ürünlerin FT-IR 

spektrumlarında da benzer değişimlerin olduğu ifade edilmiştir. Buna karşılık, P-600 

ürününe oksijen plazma işleminin uygulanmasından sonra, C=O ve C-O-C gruplarına 

ait olan sırasıyla 1740 ve 1220 cm
-1

 bantlarının şiddetlerinde azalma olduğu 

görülmüştür. P-800-O5’e ait FT-IR spektrumlarında da benzer bir durum tespit 

edilmiştir. Oksijen plazma yöntemi için tespit edilen bu durumun, plazmanın aşındırma 

etkisinden kaynaklandığı düşünülmektedir. Xu vd. tarafından yapılan çalışmada, oksijen 

plazma ile karbon nanotüpün yüzey modifikasyonu incelenmiş ve plazma 

uygulamasından sonra karbon nanotüp yüzeyindeki C-O-O gruplarına ait FT-IR 

bandının şiddetinde bir azalma olduğu belirtilmiştir. Bu azalmanın sebebi olarak, 

oksijen plazmanın aşındırma etkisi gösterilmiştir (Xu vd., 2007). Oksijen plazma 

yöntemi ile oksitlenen ürünlerin son pirolizi sonucunda oluşan ürünlere ait bantların 

şiddetinde azalma gözlenmiştir. Bu sonuç, oksitlenen ürünlerin fonksiyonel gruplarının 

nihai piroliz sırasında yapıdan uzaklaşmasından kaynaklanmaktadır.  
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Şekil 4.7. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 dakika soğuk oksijen plazma uygulanmış ve 

son piroliz ürünlerine ait FT-IR spektrumları. 
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FT-IR spektrumlarından elde edilen sonuçlar, P-1000, P-1000-O5 ve 

P-1000-O5-P ürünlerinin XPS analizleri ile de kontrol edilmiştir. Şekil 4.8’de hem 

ürünlere ait genel XPS taramaları hem de C1s spektrumlarına ait dekonvolüsyonlar 

verilmiştir.  

 

  

  

  
 

Şekil 4.8. P-1000 ürününe, bu ürüne 5 dakika oksijen plazma uygulanmış ve son piroliz ürünlerine ait 

XPS spektrumları ve C1s spektrumlarına ait dekonvolüsyonlar. (Element oranları, % atomik olarak 

verilmiştir). 
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Genel taramalar incelendiğinde, ürünlerin yüzeyinde bulunan elementlerin, 

karbon, oksijen, kalsiyum, magnezyum ve azot olduğu ifade edilebilir. Oksijen plazma 

yöntemi ile oksidasyon sonucunda P-1000 ürünü karbon oranının %76.0’dan %74.2’ye 

azaldığı, buna karşılık oksijen oranının %15.5’ten %16.3’e arttığı görülmüştür. Bu 

durum oksitlemenin başarılı bir şekilde gerçekleştirildiğini göstermektedir. Buna ilave 

olarak, son piroliz işleminden sonra yine ürünlerin oksijen oranının %16.3’ten %13.8’e 

azaldığı tespit edilmiştir. Bu sonuç, daha önce izah edildiği gibi, ısıl işlem neticesinde 

ürünlerin yüzeyindeki oksijen içeren grupların uzaklaşmasından ileri gelmektedir. 

Ürünlerin C1s spektrumlarının dekonvolüsyonları sayesinde yüzeydeki karbon ihtiva 

eden grupların bir çeşit türlendirmeleri yapılmıştır. C1s spektrumunda görülen 

fonksiyonel gruplar ve gruplara ait bağ enerjileri; (C-C, C=C ve C-H bağları 284,6 eV, 

C-N bağı 285,4 eV, C-O bağı 286,1 eV, O=C-O bağı 288,7 eV) şeklinde 

sıralanmaktadır (Wu vd., 2015; Copur vd., 2019). Bu bilgilere göre, P-1000, P-1000-O5 

ve P-1000-O5-P ürünlerinin yüzeyinde C-C, C=C, C-H, C-O gruplarının bulunduğu 

ifade edilebilir.   

Plazma ile oksidasyon işleminin ardından uygulanan nihai piroliz işleminin 

ürünlerin karbon yapısı üzerine olan etkisi Şekil 4.9 (a)’da verilen Raman spektrumları 

ile incelenmiştir.  

 

 

 

Şekil 4.9. P-1000 ürününe, bu ürüne 5 dakika soğuk oksijen plazma uygulanmış ve son piroliz ürününe 

ait Raman spektrumları (a), plazma oksidasyonu sonucu Csp
3
 oranının artması ile ilgili mekanizma (b). 

 

P-1000 ürününe 5 dakika boyunca oksijen plazma uygulandığında, ID/IG  

(Csp
3
/Csp

2
) oranının 0.90’den 1.03’e arttığı, ardından uygulanan nihai piroliz işlemi ile 

bu oranın 0.96’ya düştüğü tespit edilmiştir. Oksijen plazma yönteminin karbon 

yapısındaki düzensizliğin artmasına sebep olması (Csp
3
 oranının artması) şematik 

olarak Şekil 4.9 (b)’de gösterilmiştir. Buna karşılık nihai piroliz işlemi ile düzensiz 

yapıların (Csp
3
) yine azaldığı ve üründeki grafitik yapıların (Csp

2
) artarak, yapının daha 

(a) (b) 
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düzenli hale geçtiği  (grafitik yapıya benzediği) ID/IG oranınındaki azalmadan da 

anlaşılmaktadır  (Gupta vd., 2015). 

 

4.4.2. Oksijen plazma yöntemi ile elde edilen ürünlerin morfolojik özellikleri 

 

Oksijen plazma yöntemi ve ardından uygulanan son piroliz işleminin ürünlerin 

yüzey alanları ve toplam gözenek hacimleri üzerindeki etkileri incelenmiş ve sonuçlar 

sırasıyla Şekil 4.10 ve 4.11’de sunulmuştur. Sonuçlar incelendiğinde, P-600 ürününün 

yüzey alanının oldukça küçük (2 m
2
/g) olduğu, oksijen plazma yönteminin ve ardından 

uygulanan son piroliz işleminin yüzey alanında önemli bir değişiklik oluşturmadığı 

tespit edilmiştir. P-800 ürününe ait yüzey alanının (197 m
2
/g), plazma uygulamasından 

sonra az bir miktar azaldığı (192 m
2
/g) tespit edilmiştir. P-1000 ürünü için elde edilen 

sonuçlar incelendiğinde, oksijen plazma yönteminin yüzey alanını 627’den 703 m
2
/g’a 

(P-1000-O5) artırdığı görülmüştür. P-800 ürününe plazma uygulaması ile birlikte yüzey 

alanındaki azalma ürünlerin yüzeylerinin ve gözeneklerinin oksijen içeren fonksiyonel 

gruplarca zengin hale getirilmesine bağlanabilir (Harry vd.,2006). Ayrıca plazma 

uygulaması ile yüzeydeki parçacıklar CO ve CO2 şeklinde uzaklaşmaktadır (Wu vd., 

2018). Buna karşılık, P-1000 ürününe plazma uygulaması ile yüzey alanındaki artış ise, 

yüzeydeki tabakaların uzaklaşması ve gözeneklerin oluşması ile açıklanabilir (Suliman 

vd., 2016). Son piroliz işlemi ile elde edilen P-800-O5-P ürününe ait yüzey alanının, 

oksitlenmiş haline göre daha küçük olmasının sebebi ise ısıl işlem ile yüzeyden bazı 

grupların uzaklaşmasına rağmen, gözenek yapısının bozunmasından kaynaklandığı 

düşünülmektedir (Boudou vd., 200). P-1000-O5’in son piroliz işleminden sonra 

(P-1000-O5-P) yüzey alanlarının artması ise, ısıl işlem ile yüzeyde yeni gözenekli 

yapıların oluşması ile ilişkilendirilebilir. Yüzey alanları ile ilgili elde edilen bu sonuçlar, 

ürünlerin her birine ait toplam gözenek hacimlerindeki değişimler (Şekil 4.11) ve 

gözenek boyut dağılımları (Şekil 4.12) ile de uyumludur. 
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Şekil 4.10. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 dakika oksijen plazma ve son piroliz 

ürünlerine ait spesifik yüzey alanları (m
2
/g). 

 

 

 
 

Şekil 4.11. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 dakika oksijen plazma ve son piroliz 

ürünlerine ait toplam gözenek hacimleri (cm
3
/g). 

 

P-600, P-800 ve P-1000 piroliz ürünlerine, bu ürünlerin 5 dakika oksijen plazma 

işlemine tabi tutulmuş hallerine ve son piroliz işlemi sonucu elde edilen ürünlere ait 

yüzey morfolojileri Şekil 4.13’de gösterilmiştir.  
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Şekil 4.12. P-1000 ürününe, bu ürüne 5 dakika soğuk oksijen plazma uygulanmış ve son piroliz 

ürünlerine ait gözenek boyutlarının dağılımı. 

 

 
 

Şekil 4.13. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 dakika soğuk oksijen plazma uygulanmış ve 

son piroliz ürünlerine ait yüzey görüntüleri. 
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P-600 ürününe oksijen plazma uygulandıktan sonra yüzeydeki küçük 

parçacıkların miktarında bir artış görülmektedir (P-600-O5). Son piroliz işlemi ile 

birlikte elde edilen ürünün (P-600-O5-P) yüzeyinde ise gözeneklerin oluştuğu 

anlaşılmaktadır. P-800 ürününe oksijen plazma uygulanması sonucunda (P-800-O5), 

yüzeyde bir temizleme işlemi olmakla birlikte, yüzeyde yine küçük parçacıkların ve 

bazı gözeneklerin bulunduğu görülmektedir. En son piroliz işlemi ile P-800-O5-P için 

nispeten daha düzgün bir yüzeyin oluştuğu fark edilmektedir. P-600 ve P-800 

ürünlerinin aksine, P-1000 ürününe plazma uygulanması sonucu, yüzeyde oldukça fazla 

gözeneklerin oluştuğu (P-1000-O5) ve son piroliz işlemi de bu oluşan gözeneklerin 

büyüdüğü tespit edilmiştir (P-1000-O5-P).  

Elde edilen bu sonuçlardan, oksijen plazma yönteminin oksidasyon aşaması 

olarak kullanılabilirliğinin ilk piroliz sıcaklığına bağlı olduğu sonucuna varılmıştır. 

1000 
o
C’de elde edilen piroliz ürünü diğer sıcaklıklarda (600 ve 800

 o
C) elde edilen 

ürünlere göre daha yüksek yüzey alanına sahiptir. Son piroliz işlemi sonucu elde edilen 

yüzey alanları ve toplam gözenek hacimleri dikkate alındığında (Şekil 4.10 ve 4.11), 

şilempeden aktif karbon hazırlanması için en uygun piroliz ürününün P-1000 olduğu 

anlaşılmıştır. Oksijen plazma ile aktivasyon prosesi aşamalarında elde edilen ürünlerin 

(P-1000-O5) ve (P-1000-O5-P) mikro gözenekli yapıda olduğu ve son piroliz işlemi 

sonunda mikro gözenek hacminin arttığı gözenek boyut dağılımını gösteren Şekil 

4.12’den de açıkça görülmektedir. Bu durum, aktivasyon işlemi ile yüzey alanının 

artırılması ve adsorpsiyon çalışmalarında en geniş yüzey alına sahip ürünün 

kullanılması hedefine ulaşıldığını göstermektedir. 

 

4.4.3. Oksijen plazma uygulama süresinin yüzey alanına etkisi 

 

P-1000 ürünü yüzey alanının diğer piroliz ürünlerinden daha yüksek olduğu 

belirlenmiştir. P-1000 ürününün 5 dakika oksijen plazma ile muamele ve ardından 

uygulanan son piroliz işlemi ile mevcut yüzey alanı daha da artırılmıştır. Çalışmanın 

daha sonraki aşamalarında, plazma uygulama süresi 1-20 dakika arasında 

değiştirilmiştir. Plazma ile oksitlenen ürünler, plazma süresine (x = 1-20 dakika) göre 

P-1000-Ox olarak, son piroliz işlemi sonundaki ürünler ise P-1000-Ox-P şeklinde 

isimlendirilmiştir. Bu şekilde plazma uygulama süresinin ve son piroliz işleminin yüzey 

alanına etkisi Şekil 4.14’de gösterilmiştir. 
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Oksijen plazma uygulama süresinin 5 dakikaya kadar yükseltilmesi ile 

oksitlenmiş ürünlerin (P-1000-Ox) yüzey alanının arttığı tespit edilmiştir. Buna karşılık, 

plazma süresinin 5 dakikadan 6 dakikaya yükseltilmesi halinde yüzey alanında önemli 

bir miktar azalma olduğu, 6 dakikadan sonraki plazma uygulama sürelerinde yüzey 

alanında önemli bir değişiklik olmadığı görülmüştür.  

 

 
 

Şekil 4.14. Oksijen plazma uygulama süresinin ve ardından uygulanan son pirolizin işlemlerinin P-1000 

yüzey alanına etkisi. 

 

Plazma uygulama süresinin 5 dakikaya artırılması ile birlikte yüzey alanında 

görülen artışın, muhtemelen oksijen plazmanın aşındırma etkisinden ve yeni mikro 

gözeneklerin oluşmasından ileri geldiği düşünülmektedir. Buna karşılık, yüzey 

alanındaki azalmanın ise oksijen plazmanın oluşan gözenekleri tahrip etmesi ve 

gözenekli yapıyı bozmasından kaynaklandığı düşünülmektedir. Elde edilen bu sonuçlar, 

plazmanın karbon esaslı malzemelerin özellikleri üzerindeki etkisinin uygulama 

süresine bağlı olarak değişken olabildiğini göstermektedir. Literürde yer alan plazma 

uygulama süresine bağlı olarak, karbon malzemelerin yüzey alanlarında hem azalmanın 

hem de artmanın olabileceğini gösteren çalışmalar elde edilen sonuçları 

desteklemektedir. Örneğin, Lee vd. (2005) ve Park vd. (2004) oksijen plazma 

uygulanması sonucu yüzey alanında meydana gelen azalmayı, plazma ile gözenek 

yapısının bozulması ve oksijen içeren fonksiyonel grupların gözenekleri doldurması ile 

izah etmişlerdir. Buna karşılık, Garcia vd. (1998) ve Boudou vd. (2000) oksijen plazma 
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uygulama süresinin artması ile birlikte aktif karbonun yüzey alanındaki artışı, karbon 

yapısında meydana gelen kısmi kütle kaybına dayandırmışlardır.  

 

4.4.4. H2O2-hidrotermal yönteminin ürünlerin kimyasal yapısına etkileri 

 

P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine sırasıyla uygulanan H2O2 (5 mL) ile 

hidrotermal oksidasyon ve nihai piroliz işlemi ile ürünlerin kimyasal yapısında oluşan 

değişiklikler yine FT-IR, XPS ve Raman spektroskopileri ile incelenmiştir. İlgili 

ürünlerin FT-IR spektrumları Şekil 4.15’de verilmiştir.  

Her bir ürünün FT-IR spektrumunda 1410 cm
-1

’de görülen bant, ürünlerin 

yapısındaki C-H gruplarından ileri gelmektedir. 1740 ve 1220 cm
-1

’de görülen bantlar 

ise sırasıyla, C=O ve C-O-C gruplarına aittir. Hidrotermal işlemden sonra P-600 ve 

P-800 ürünleri için (sırasıyla P-600-HT5 ve P-800-HT5), bu bantların şiddetinde azalma 

olduğu görülmüştür. Bu gözlemden hareket ile, hidrotermal şartlar altındaki H2O2’nin 

P-600 ve P-800 yüzeyinde oksijen içeren gruplar oluşturmada etkili olmadığı 

belirtilebilir. P-1000 ürününün hidrotermal şartlarda H2O2 muamelesi sonucunda ise 

yüzeyde C=O gruplarının oluştuğu görülmektedir. Bu sonuç, hidrotermal şartlar altında 

H2O2 ile oksitlenmeye en çok ilgi duyan ürünün P-1000 olduğunu göstermektedir. 

Oksidasyon sırasında ortamda basınç olmasına rağmen, H2O2’nin bozunması (2H2O2  

2H2O + O2) ile açığa çıkan oksijenin, P-600 ve P-800 yüzeyinde mevcut olan oksijen 

tarafından dışlanmasından dolayı, P-600-HT5 ve P-800-HT5 ürünleri için gözlenen IR 

spektrumlarının oluştuğu düşünülmektedir. Bu sonuç, Bölüm 4.1.’de belirtildiği gibi, 

oksidasyon basamağının ürünlerin morfolojisi ve yüzey kimyası üzerinde oluşturacağı 

etkinin piroliz sıcaklığına göre değişebileceği yaklaşımını da doğrulamaktadır. 

Uygulanan nihai piroliz sonucunda, P-600-HT5-P ve P-800-HT5-P yüzeyindeki 

fonksiyonel grupların uzaklaşmasına bağlı olarak 1740 ve 1220 cm
-1

’deki bandların 

şiddetinde azalma olmuştur. P-1000-HT5’in son pirolizi sonucunda elde edilen 

P-1000-HT5-P yüzeyinde ise C=O gruplarının hala mevcut olduğu görülmüştür.  

P-1000, P-1000-HT5 ve P-1000-HT5-P ürünlerinin FT-IR spektrumlarından elde 

edilen sonuçlar, bu ürünlerin XPS analizleri ile de karşılaştırılmıştır. Ürünlerin XPS 

taramaları ve C1s spektrumlarının dekonvolüsyonları Şekil 4.16’da sunulmuştur. 
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Şekil 4.15. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 mL H2O2 uygulanarak elde edilen ürünlere 

ve son piroliz ürünlerine ait FT-IR spektrumları. 

 

 

 



 

 

65 

  

  

  
 

Şekil 4.16. P-1000 ürününe, bu ürüne 5 mL H2O2 uygulanarak elde edilen ürünlere ve son piroliz 

ürünlerine ait XPS spektrumları ve C1s spektrumlarına ait dekonvolüsyonlar. (Element oranları, % 

atomik olarak verilmiştir). 
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XPS spektrumlarında, ürünlerin yüzeyinde karbon, oksijen, kalsiyum, 

magnezyum ve azot elementlerinin olduğu görülmektedir. P-1000 ürününün H2O2 ile 

oksidasyon sonucunda yüzeydeki oksijen miktarının %15.5’ten %22.9’a yükseldiği, 

karbon miktarının ise %76.0’dan %66.2’ye düştüğü tespit edilmiştir. Oksijen 

miktarındaki artış, hidrotermal olarak P-1000 ürününün H2O2 ile oksitlendiğini 

göstermektedir. Nihai piroliz sonunda ise yüzeydeki oksijen miktarında (%15.3) 

yeniden bir azalma, karbon miktarında (%79.5) ise tekrar bir artış kaydedilmiştir. 

Oksijen plazma ile aktivasyon bölümünde izah edildiği gibi, son piroliz ile oksijen 

miktarındaki azalma ısıl işlem sırasında oksijen içieren grupların yüzeyi terk 

etmesinden kaynaklanmaktadır. C1s spektrumları için yapılan dekonvolüsyonlara göre, 

ürünlerin yüzeyinde C-C, C=C, C-H, C-O ve O=C-O grupları tespit edilmiştir. Bu 

sonuçların, P-1000, P-1000-HT5 ve P-1000-HT5-P ürünlerine ait FT-IR 

spektrumlarında gözlenen durumlar ile uyumlu olduğu ifade edilebilir.  

Şekil 4.17’de gösterilen Raman spektrumlarına göre, P-1000 ürününe ait 

Csp
3
/Csp

2
 (ID/IG)  oranın 0.90’dan 1.1’e arttığı, nihai piroliz ile bu oranın tekrar 1.04’e 

düştüğü görülmüştür. Bu sonuç, hidrotermal oksitleme yönteminin uygulanması halinde 

karbon yapısında düzensizliğin (Csp
3
 yapıların) arttığı, nihai piroliz işlemi ile karbon 

bünyesindeki düzensiz yapıların azalarak grafitik yapıların (Csp
2
) bir miktar daha 

arttığını göstermektedir.  

 

 
 

Şekil 4.17. P-1000 ürününe, bu ürüne 5 mL H2O2 uygulanarak elde edilen ürünlere ve son piroliz 

ürünlerine ait Raman spektrumları. 
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4.4.5. H2O2-Hidrotermal yöntem ile elde edilen ürünlerin morfolojik özellikleri 

 

Hidrotermal şartlar altında H2O2 ile oksitleme yönteminin kullanıldığı 

aktivasyon prosesinde elde edilen ürünlerin yüzey alanları ve toplam gözenek hacimleri 

sırasıyla Şekil 4.18 ve 4.19’da gösterilmiştir.  

 

 
 

Şekil 4.18. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 mL H2O2 uygulanarak elde edilen ürünlere 

ve son piroliz ürünlerine ait spesifik yüzey alanları (m
2
/g). 

 

 
 

Şekil 4.19. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 mL H2O2 uygulanarak elde edilen ürünlere 

ve son piroliz ürünlerine ait toplam gözenek hacimleri (cm
3
/g). 
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Oksijen plazma yönteminde olduğu gibi, P-600 ürününün yüzey alanında (2 

m
2
/g) hidrotermal oksidasyon ve aktivasyonun tamamlandığı nihai piroliz sonunda fark 

edilir bir değişiklik olmadığı görülmüştür. Buna karşılık, P-800 ürünü için oksitleme 

sonunda (P-800-HT5) yüzey alanının 197 m
2
/g’dan 523 m

2
/g’a yükseldiği, nihai piroliz 

ile de (P-800-HT5-P) tekrar azaldığı (250 m
2
/g) görülmüştür. P-1000 ürünü için ise 

yüzey alanı oksitleme ile 627 m
2
/g’dan 131 m

2
/g’a düşmüş, aktivasyon prolizi ile tekrar 

341 m
2
/g’a yükselmiştir.   

Aynı hidrotermal şartların P-600 ve P-800 ürünlerine farklı şekilde etki etmesi, 

bu ürünlerin hidrotermal şartlar altında farklı davranmasına bağlanabilir. Bu durum, 

Román vd. (2012)’nin yapmış olduğu açıklama dikkate alınarak izah edilebilir. Román 

vd. hidrotermal şartlar altındaki bir maddenin hidroliz olup daha küçük yapıdaki 

bileşenlere ayrıldığını, oluşan bu küçük yapılı maddelerin oldukça kararsız olduğunu ve 

tekrar oldukça karmaşık polimerleşme olaylarına katıldığını belirtmişlerdir (Román vd., 

2012). Şekil 4.1’de verilen şilempenin termal davranışı tekrar dikkate alındığında, 600-

950 
o
C sıcaklık aralığında gözlenen %22’lik kütle kaybı (800 

o
C’den sonra %11), 

özellikle 600 ve 800 
o
C’de elde edilen ürünlerin hala tam kararlı bir yapıya 

kavuşmadığını göstermektedir. Dolayısıyla, aynı hidrotermal şartlarda P-600 ve P-

800’ün farklı şekilde etkilenmesi, yukarıdaki açıklama dikkate alınarak, her iki ürünün 

tam kararlı bir yapıya kavuşmamasına bağlanabilir. Yine kurutulmuş şilempenin TGA 

sonucuna göre, P-1000 ürünün, P-600 ve P-800 ürününe kıyasla çok daha kararlı bir 

yapıda olduğundan bahsetmek mümkündür. Hidrotermal oksidasyondan sonra P-1000 

ürününe ait yüzey alanının azalması ise, mikro gözeneklerin azalmasına bağlanabilir. P-

1000 ürününe ait gözenek boyut dağılımı dikkate alındığında (Şekil 4.20), P-1000, 

P-1000-HT5 ve ardından ugulanan son piroliz ile elde edilen P-1000-HT5-P’in her 

birinin ağırlıklı olarak mikro gözenekli bir yapıya sahip olduğu anlaşılmaktadır. Her üç 

ürün arasında en düşük gözenek hacminin, oksidasyon sonucu elde edilen P-1000-HT5 

olduğu görülmektedir. Bu durum, oksidasyondan sonra mikro gözeneklerin azaldığını 

göstermektedir. P-800-HT5’in son pirolizden sonra yüzey alanının azalması, yukarıdaki 

açıklama ile de uyumludur. Zira, tekrar uygulanan piroliz işlemi ile kararsız yapıdaki 

maddelerin uzaklaşmaya devam ettiği, bu aşamada yapının bozularak yüzey alanının 

azaldığı düşünülebilir. Başka bir ifade ile, P-800-HT5-P’nin aktivasyonunun 

tamamlanabilmesi için hem oksidasyon hem de piroliz işlemlerinin döngü halinde 

tekrarlanması gerektiği, bununda pratik olmayacağı düşünülmüştür. P-1000-HT5’e 

uygulanan nihai piroliz sonucu (P-1000-HT5-P) yüzey alanının artması ise ısıl işlem 
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sayesinde mikro gözeneklerin tekrar ortaya çıkmasına bağlanabilir. Bu durum Şekil 

4.20’deki mikro gözenek bölümüne düşen gözeneklerin hacminin artması ile de 

uyumludur.  

 

 
 

Şekil 4.20. P-1000 ürününe, bu ürüne 5 mL H2O2 uygulanarak elde edilen ürünlere ve son piroliz 

ürünlerine ait gözenek boyut dağılımları. 

 

600, 800 ve 1000 
o
C’de elde edilen piroliz ürünlerine, bu ürünlerin her birinin 

hidrotermal şartlar altında H2O2 ile muamele edilmiş hallerine ve nihai piroliz işlemine 

tabi tutularak elde edilen ürünlere ait yüzey görüntüleri Şekil 4.21’de verilmiştir. P-600 

ürününün H2O2 ile oksitlenmesi sonucu elde edilen ürünün (P-600-HT5) yüzeyinde 

küçük parçacıkların yanısıra şerit görünümünde yapıların ve az da olsa gözeneklerin 

bulunduğu fark edilmiştir. En son piroliz işlemi ile de küçük parçacıkların yüzeyle 

bütünleştiği ve yine az da olsa gözeneklerin mevcut olduğu tespit edilmiştir 

(P-600-HT5-P). P-800 ürününe uygulanan hidrotermal oksidasyondaki basınç, yüzeyde 

bulunan çatlakların ortadan kalkmasına ve yeni gözeneklerin oluşmasına neden 

olmuştur (P-800-HT5). P-1000 ürününe ait yüzey görüntüsü ise, hidrotermal 

muamelede gözeneklerin oluştuğunu ancak oluşan gözeneklerin bozunduğuna işaret 

etmektedir. Bu durum yine hidrotermal işlem sırasında otoklav içindeki basınca 

bağlanabilir. Her iki ürüne de (P-800-HT5 ve P-1000-H5) nihai piroliz işleminin 

uygulanmasıyla ile küçük partiküllerin yok olduğu ve yeni gözeneklerin oluştuğu 

görülmüştür. SEM görüntülerinde kullanılan 1µm’lik ölçekten hareket ile, P-800-HT5-P 
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yüzeyine kıyasla P-1000-HT5-P yüzeyinin makro gözenekler bakımından daha zengin 

olduğu da ifade edilebilir. Elde edilen ürünlerin adsorbent olarak kullanılma 

potansiyelleri inceleneceği için, makro gözeneklerin yüzeyde bulunmasının söz konusu 

P-1000-HT5-P kullanılarak gerçekleştirilecek adsorpsiyon prosesinin daha kolay 

olacağı anlamına gelebilir. Zira, yüzeydeki makro gözeneklerin, hedef kirleticilerin 

adsorbentin iç yapısına kolayca girmesine,  mezo ve mikro gözeneklere doğru rahat 

ilerlemesine ve böylece adsorpsiyonun daha hızlı gerçekleşmesine yardımcı olacağı 

düşünülmektedir.  

 

 
 

Şekil 4.21. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerine, bu ürünlere 5 mL H2O2 uygulanması sonucu elde edilen 

ürünlere ve son piroliz ürünlerine ait yüzey görüntüleri. 
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4.4.6. H2O2 miktarının yüzey alanına etkisi 

 

İlk piroliz ürünleri arasında, karbon bakımından daha zengin olması, yüzey 

alanının ve toplam gözenek hacminin daha büyük olması nedeniyle, hidrotermal 

şartlardaki H2O2 miktarının yüzey alanına olabilecek etkisi P-1000 ürünü üzerinde 

incelenmiştir. P-1000 ürününün H2O2 ile oksidasyonu ve ardından uygulanacak nihai 

piroliz işlemleri ile mevcut yüzey alanın artırılması hedeflenmiştir. Bunun için, 

çalışmanın daha sonraki aşamalarında, H2O2 miktarı 5-40 mL arasında değiştirilmiştir. 

Böylece, hidrotermal şartlarda gerçekleştirilecek oksidasyondaki H2O2 miktarının ve 

nihai piroliz işleminin ürünün yüzey alanına etkisi araştırılmıştır. H2O2 miktarına göre 

hidrotermal şartlarda oksitlenen ürünler P-1000-HTy (y=5-40 mL), bunların son 

pirolizinden elde edilen ürünler ise P-1000-HTy-P olacak şekilde isimlendirilmiştir. Her 

bir H2O2 miktarı için elde elde edilen sonuçlar Şekil 4.22’de gösterilmiştir.  

 

 
 

Şekil 4.22. H2O2 miktarının ve ardından uygulanan nihai pirolizin işlemlerinin P-1000 yüzey alanına 

etkisi. 

 

15 mL H2O2 miktarı ile en yüksek yüzey alanı (870 m
2
/g) elde edildiği, bunun 

yanında, 10 mL H2O2 ile de önemli miktarda bir yüzey alanı (817 m
2
/g) oluşturulduğu 

görülmüştür. Buna karşılık, 15 mL’den 20 mL’ye artırılan H2O2 ile hidrotermal 

oksidasyon yapılması halinde oksitlenen malzemelerin yüzey alanlarında önemli bir 

düşüşün olduğu, sonrasında yüzey alanında bir değişim olmadığı tespit edilmiştir. Her 

bir H2O2 ile oksidasyon sonunda uygulanan piroliz işlemi ile yüzey alanının biraz daha 
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arttığı da görülmektedir. 10 mL H2O2 ile 15 mL H2O2 oksidasyonları ve ardından 

uygulanan piroliz işlemleri sonunda yüzey alanları arasındaki fark küçük olduğu için 

H2O2 ile oksidasyona dayalı aktif karbon elde edilmesinde 10 mL H2O2 kullanılması 

tercih edilmiştir.  

 

4.4.7. Oksijen plazma ve hidrotermal oksidasyon yöntemlerinin karşılaştırılması  

 

Genel olarak karşılaştırıldığında, hem oksijen plazma yönteminin hem de 

hidrotermal şartlarda H2O2 ile oksitleme yönteminin etkisinin başlangıç piroliz 

sıcaklığına bağlı olarak değiştiği görülmüştür. 600 
o
C’de gerçekleştirilen piroliz sonucu 

elde elde edilen ürün henüz tam kararlı bir yapıya kavuşmadığı için, hem plazma ile 

hem de hidrotermal şartlarda yapılan oksitleme sonunda P-600 yüzey alanında herhangi 

bir fark tespit edilememiştir. Benzer durum, 800 
o
C piroliz ürünü için de ifade edilebilir. 

P-800 ürünü için plazma ile muamele sonunda yüzey alanında yine bir değişiklik söz 

konusu olmamıştır. Hidrotermal yöntem sonunda P-800 yüzey alanında artış olmasına 

rağmen (P-800-HT5), nihai aktivasyon pirolizi sonunda elde edilen P-800-HT5-P yüzey 

alanı tekrar önemli miktarda düşmüştür. P-1000 ürünü için hem optimum sürede (5 

dakika) uygulanan oksijen plazma hem de optimum miktardaki H2O2 (10 mL) ile 

yapılan oksitlemeden sonra uygulanan nihai piroliz ile yüksek yüzey alanına sahip 

şilempe-orijinli aktif karbonların (sırasıyla 832 ve 989 m
2
/g) elde edilebileceği 

görülmüştür. Ancak, hidrotermal oksidasyona dayalı aktivasyon prosesi sonunda elde 

edilen yüzey alanının, oksijen plazma esaslı aktivasyon prosesine göre daha büyük 

olduğu ve bu sonucun oluşmasında otoklav içindeki basıncın bir rolü olduğu tekrar 

vurgulanabilir. XPS analizlerine göre, hidrotermal yöntem ile yapılan oksidasyonun 

plazma yöntemine göre yüzeydeki oksijen miktarını (sırasıyla %22.9 ve %16.3) 

artırmada daha etkili olduğu tespit edilmiştir. Raman spektrumları dikkate alındığında, 

oksijen plazma ve hidrotermal oksidasyon sonunda karbon yapısındaki düzensizliğin 

veya kusurların (ID/IG veya Csp
3
/Csp

2 
oranı) arttığı görülmüştür. Her iki tür oksitleme 

yöntemi sonucunda oluşan bu kusurlu bölgelerin nihai piroliz sayesinde yeniden 

düzenlenmesinin ve oksijenli grupların uzaklaşmasının yeni gözeneklerin oluşmasına 

veya var olan gözeneklerin ortaya çıkmasına sebep olarak yüzey alanının artmasına 

katkı sağladığı düşünülmektedir. Her iki oksidasyon yöntemine dayanan aktivasyon 

prosesleri ile elde edilen aktif karbonların ağrılıklı olarak mikro gözenekli yapıya sahip 

olduğu görülmüştür. Ayrıca, her iki aktivasyon prosesinin tekrarlanabilir özellikte 
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olduğu, Tablo 4.2’de verilen tüm aktivasyon süreçlerinin üç tekrarı ile elde edilen yüzey 

alanlarına, toplam gözenek hacimlerine (Vtoplam, cm
3
/g) ve mikro gözenek hacimlerine 

(Vmikro, cm
3
/g) ait standart sapma değerlerinde de anlaşılmaktadır. Sonuç olarak, hem 

oksijen plazma basamağından hem de hidrotermal şartlarda H2O2 ile oksitleme 

basamağından sonra uygulanan pirolizden oluşan proseslerin şilempe orijinli bir aktif 

karbon hazırlanmasında kullanılabileceği görülmüştür. Burada, özellikle oksijen plazma 

tekniğinin aktif karbon hazırlama proseslerinde bir oksidasyon basamağı olarak 

kullanılma potansiyeli ortaya konulmuştur.  

  

Tablo 4.2. P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerine ait yüzey alanı, toplam ve mikro gözenek 

hacimleri (n=3). 

 

Ürün Yüzey alanı, m
2
/g Vtoplam, cm

3
/g Vmikro, cm

3
/g 

P-1000-O5-P 832 (±33) 0.491 (±0.022) 0.452 (±0.035) 

P-1000-HT10-P 989 (±29) 0.575 (±0.031) 0.532 (±0.042) 

 

Tez çalışmasının bir diğer amacı elde edilen aktif karbonların sudaki organik ve 

inorganik kirleticilerin gideriminde kullanılmasının araştırılmasıdır. Bu sebepten dolayı, 

ilk olarak, en büyük yüzey alanına ve gözenek hacmine sahip olduğu belirlenen 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri ile model organik kirletici olarak seçilen 

metilen mavisi üzerinde adsorpsiyon çalışmaları gerçekleştirilmiştir.  

 

4.5. Adsorpsiyon Çalışmaları  

 

4.5.1. Metilen mavisinin adsorpsiyonu çalışmalarında ön denemeler 

 

Karakterizasyon çalışmaları sonucunda en büyük yüzey alanına ve gözenek 

hacmine sahip olan P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin adsorpsiyon 

performansları model organik kirletici olarak seçilen metilen mavisi üzerinde 

denenmiştir. Kontrol amacıyla, metilen mavisi ile yapılan çalışmalarda ilk olarak, 1000 

o
C’de piroliz sonucu elde edilen ürün (P-1000), bu ürünün 5 dakika oksijen plazma ile 

oksitlenmiş hali (P-1000-O5) ve son piroliz işlemi ile aktif karbon haline dönüştürülmüş 

halinin de (P-1000-O5-P) 600 ve 1000 mg/L’lik farklı konsantrasyonlara sahip metilen 

mavisi çözeltileri ile performansları test edilmiştir. Benzer bir yaklaşım ile, hidrotermal 

yöntem ile elde edilen ürünlerin de (P-1000-HT10 ve P-1000-HT10-P) sırasıyla 700 ve 

1000 mg/L’lik konsantrasyonlardaki metilen mavisi çözeltileri ile adsorpsiyon 
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performansları test edilmiştir. Elde edilen sonuçlar, sırasıyla Şekil 4.23 (a) ve (b)’de 

gösterilmiştir. 

   

  
 

Şekil 4.23. P-1000 ürünü, bu ürünün 5 dakika oksijen plazma (a) ve 10 mL H2O2 ile hidrotermal 

oksidasyonu (b) ve ardından uygulanan piroliz ile elde edilen ürünler kullanılarak farklı 

konsantrasyonlardaki metilen mavisinin sulu çözeltiden giderimi. (pH: 6.5-7.5, adsorbent miktarı: 1 g/L, 

temas süresi: 1 saat, iyonik şiddet: 0.01 M, çalkalama hızı: 150 rpm, sıcaklık: 25 °C). 

.  

Elde edilen sonuçlar, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin en yüksek 

giderim verimlerine sahip olduğunu göstermiştir. Bu sonuç, P-1000-O5-P ürününün 

yüzey alanının ve toplam gözenek hacminin, P-1000 ve P-1000-O5 ürünlerine ait yüzey 

alanlarından ve toplam gözenek hacimlerinden daha yüksek olmasından 

kaynaklanmaktadır. Benzer yorum, P-1000-HT10-P için de gerçerlidir. Metilen mavisi 

ile gerçekleştirilen bu ön denemeden elde edilen sonuçlar ile, karakterizasyon 

çalışmaları sonucunda oluşan “adsorpsiyon çalışmalarında P-1000-O5-P ve 

P-1000-HT10-P ürünlerinin kullanılmasının daha uygun olacağı” yönündeki kanaat 

desteklenmiş ve teyit edilmiştir.  

 

4.5.1.1. Çözelti pH’sının metilen mavisi adsorpsiyonuna etkisi  

 

Çözeltinin pH değeri, maddelerin çözelti ortamından adsorpsiyonuna etki 

edebilen önemli parametreler arasındadır. Bu sebepten dolayı, 500 mg/L’lik metilen 

mavisi çözeltisinin pH değeri 3-13 arasında değiştirilerek, P-1000-O5-P ve 

P-1000-HT10-P ürünlerinin adsorpsiyon verimleri incelenmiştir. Şekil 4.24 (a) ve (b)’de 

sırasıyla P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri için verilen sonuçlar, her iki 

adsorbentin giderim veriminin pH’dan bağımsız olduğunu, başka bir ifade ile pH’ın her 

iki adsorbent ile metilen mavisi giderimi üzerinde önemli bir etkisinin olmadığını 

göstermiştir.  
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Şekil 4.24. P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b) ile metilen mavisi giderimi üzerine çözelti pH’ının 

etkisi (Co: 500 mg/L, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, 

karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Ayrıca, Şekil 4.24 (a) ve (b)’de görüldüğü gibi, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P 

ürünlerinin pH 3-13 aralığındaki zeta potansiyeli değerleri sırasıyla (-0.79 ile -16.2 mV) 

ve (-9.52 ile -18 mV) arasında değişmektedir. Bu sonuçlara göre, çözeltinin pH 

değerindeki artış adsorbentlerin negatif yüzey yüklerini artırmıştır. Buna bağlı olarak, 

çözelti pH’ının yükselmesi ile adsorbentlerin negatif yüzey yükündeki artıştan dolayı, 

elektrostatik etkileşim ile katyonik haldeki metilen mavisinin giderim veriminin artması 

beklenmektedir. Buna karşılık, yukarıda ifade edildiği gibi, her iki adsorbent ile 

giderimde pH’ın önemli bir etkisinin olmadığı anlaşılmıştır. Dolayısıyla, hem 

P-1000-O5-P hem de P-1000-HT10-P ile metilen mavisinin gideriminde elektrostatik 
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etkileşimden ziyade, her iki adsorbentin oldukça büyük yüzey alanının ve adsorbentlerin 

gözenek boyut dağılımının rol oynadığı ifade edilebilir. Tablo 4.2’de görüldüğü gibi 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin sırasıyla 832 ve 989 m
2
/g gibi oldukça 

büyük yüzey alanına sahip olması ve Şekil 4.12 ve 20’de görüldüğü gibi, her iki 

adsorbentin gözenek boyut dağılımının metilen mavisinin (14.3 Å x 6.1 Å x4.0 Å) 

boyutuyla uyumlu olması her bir pH değerinde oldukça yüksek giderim verimi (%100) 

sağlamıştır. Her iki adsorbent için elde edilen bu sonuçların, literatürdeki çalışmalar ile 

de uyumlu olduğu görülmüştür. Örneğin, Bedin vd.’nin sakkaroz (C12H22O11)’dan elde 

etmiş oldukları aktif karbon ile metilen mavisi giderimi üzerine yapmış oldukları 

çalışmada, pH değişiminin metilen mavisi giderim verimine önemli bir etkisinin 

olmadığını belirlemişlerdir (Bedin vd., 2016). Bir diğer örnek olarak, Cheng vd. 

tarafından yapılan çalışmada, arıtma çamurundan hazırlanan aktif karbon ile rodamin 

B’nin sulu çözeltiden adsorpsiyonu için de benzer sonuçlar rapor edilmiştir (Cheng vd., 

2016).  

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin pH ayarlamasına gerek kalmadan 

yüksek adsorpsiyon verimine sahip adsorbentler olarak kullanılabilir özellikte olmaları, 

çevresel ve pratik uygulamalar için bir avantaj olarak değerlendirilebilir. Bu nedenle, 

adsorpsiyon çalışmasının daha sonraki aşamalarında metilen mavisi çözeltilerinin pH 

değerinde herhangi bir ayarlama yapılmamıştır.  

 

4.5.1.2. Temas süresinin metilen mavisi adsorpsiyonuna etkisi ve kinetik 

analizi 

 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri ile gerçekleştirilen adsorpsiyon 

çalışmasının daha sonraki aşamasında temas süresinin metilen mavisinin giderimine 

olan etkisi incelenmiş ve elde edilen sonuçlar Şekil 4.25 (a) ve (b)’de verilmiştir.  
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Şekil 4.25. P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b) ürünleri ile gerçekleştirilen metilen mavisi 

adsorpsiyonuna temas süresinin etkisi (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 6.80-7.20, adsorbent miktarı: 1 g/L, 

iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Üç farklı konsantrasyon (200, 400, 600 mg/L) için her iki adsorbentin de ilk 5 

dakikada metilen mavisininin önemli bir miktarını adsorbe ettiği tespit edilmiştir. Bu 

kısa süre içinde metilen mavisinin yüksek miktarda giderimi adsorbentlerin yüzey 

alanlarının büyük olmasına (P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P için sırasıyla 832 ve 989 

m
2
/g), dolayısıyla adsorpsiyonun gerçekleşeceği bölgelerin oldukça fazla miktarda 

olmasına atfedilebilir. 5 dakikadan sonra, özellikle 400 ve 600 mg/L konsantrasyondaki 

metilen mavisi için giderim hızının azaldığı ve P-1000-O5-P ürünü için 60 dakikada, 

P-1000-HT10-P için 40 dakikada dengeye ulaşıldığı tespit edilmiştir. Bu sonuç, 



 

 

78 

P-1000-HT10-P’nin yüzey alanının (989 m
2
/g) P-1000-O5-P ürününün yüzey alanına 

(832 m
2
/g) göre bir miktar daha büyük olmasına bağlanabilir.  

Örnek olması için, P-1000-HT10-P ürününün adsorbent olarak kullanıldığı 

deneyde, 40. dakikaya kadar 400 mg/L konsantrasyondaki metilen mavisi çözeltinin 

renginin tamamına yakınının giderildiği Şekil 4.26 (a)’da gösterilmiştir. Çözeltinin 

renginde meydana gelen azalma ayrıca Şekil 4.26 (b)’de gösterildiği gibi UV 

spektrofotometrede absorbans ölçümü yapılarak da gözlenmiştir. Böylece, elde edilen 

sonuçların kendi arasındaki uyumu da kontrol edilmiştir.  

 

 

 
 

Şekil 4.26. P-1000-HT10-P ile metilen mavisi gideriminde çözelti renginde (a) ve ilgili UV 

absorbansında (b) zamanla meydana gelen azalma (Co: 400 mg/L, pH: 6.80-7.20, adsorbent miktarı: 1g/L, 

iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Temas süresinin etkisi ile ilgili olarak, ilk 5 dakikadan sonra her iki adsorbent 

için giderim hızındaki azalmanın partikül içi difüzyon etkisinden kaynaklandığı 

düşünülmüştür. Bu sebepten dolayı, elde edilen adsorpsiyon kinetiği verileri Bölüm 

1.7.1.3 te verilen partikül içi difüzyon modeline (Eşitlik (2.3)) uygulanmış ve elde 

edilen sonuçlar Şekil 4.27 (a) ve (b)’de gösterilmiştir.  

 

(a) 

(b) 
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Şekil 4.27. P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b) kullanılarak gerçekleştirilen metilen mavisi 

adsorpsiyonu kinetik verilerinin partikül içi difüzyon modeline uygulanması (Co: 200, 400, 600 mg/L, 

pH: 6.80-7.20, adsorbent miktarı: 1g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

  200 mg/L dışındaki metilen mavisi konsantrasyonları (400 ve 600 mg/L) için 

partikül için difüzyon modelinden elde edilen grafiklerin üç farklı aşamadan oluştuğu 

görülmektedir. Birinci aşama, metilen mavisi moleküllerinin adsorbent yüzeyine 

difüzyonundan (film difüzyonu) kaynaklanmaktadır. İkinci aşama ise metilen mavisi 

moleküllerinin partikül içindeki difüzyonundan oluşmaktadır. Üçüncü aşamada ise, 

adsorpsiyonun dengeye geldiğinden bahsetmek mümkün olmaktadır. 200 mg/L 

konsantrasyondaki metilen mavisi için doğrudan film difüzyonundan sonra adsorpsiyon 

dengesine ulaşıldığı sonucuna varılabilir. Partükül içi difüzyon modelinde, elde edilen 

doğruların orijinden geçmesi durumunda adsorpsiyonu kontrol eden mekanizmanın 

partikül içi difüzyon olduğu belirtilebilir. Bu çalışmada elde edilen sonuçlardan, 

partikül iç difüzyonun adsorpsiyonda etkili olduğu, ancak adsorpsiyonu kontrol eden tek 

mekanizma olmadığı sonucuna varılabilir (Wang vd., 2018; Bedin vd., 2016). Partikül 

içi difüzyon modeli dışında, adsorpsiyon verileri Bölüm 1.7.1.1 ve 1.7.1.2.’de verilen 

yalancı birinci dereceden ve yalancı ikinci dereceden kinetik modellerine (Eşitlik (2.1) 

ve Eşitlik (2.2)) uygulanmıştır. Her iki kinetik modeline göre elde edilen sonuçlar 

sırasıyla Şekil 4.28 (a)-(f) ve 4.29 (a)-(f)’de verilmiştir.  Kinetik modellere ait sabitler 

ise sırasıyla Tablo 4.3 ve 4.4’te sunulmuştur.  
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Şekil 4.28. P-1000-O5-P (a, b, c) ve P-1000-HT10-P (d, e, f ) kullanılarak gerçekleştirilen metilen mavisi 

adsorpsiyonu kinetik verilerinin yalancı birinci-dereceden kinetik modeline uygulanması (Co: 200, 400, 

600 mg/L, pH: 6.80-7.20, adsorbent miktarı: 1g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 

150 rpm). 

 

 

 

a 

b 

c 

d 

e 

f 
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Şekil 4.29. P-1000-O5-P (a, b, c) ve P-1000-HT10-P (d, e, f ) kullanılarak gerçekleştirilen metilen mavisi 

adsorpsiyonu kinetik verilerinin yalancı ikinci-dereceden kinetik modeline uygulanması (Co: 200, 400, 

600 mg/L, pH: 6.80-7.20, adsorbent miktarı: 1g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 

150 rpm). 

 

 

a 

b 

c 

d 

e 

f 
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Tablo 4.3. P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P kullanılarak gerçekleştirilen metilen mavisi adsorpsiyonu 

için yalancı birinci dereceden kinetik modeline ait sabitleri (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 6.80-7.20, 

adsorbent miktarı: 1g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 Başlangıç metilen mavisi konsantrasyonu 

 200 mg/L 400 mg/L 600 mg/L 

Model 

sabitleri 
P-1000-O5-P 

P-1000-

HT10-P 
P-1000-O5-P 

P-1000-

HT10-P 
P-1000-O5-P 

P-1000-

HT10-P 

qdeneysel, mg/g 214.07 200.83 407.77 402.43 604.68 613.45 

qhesap , mg/g 1.992 2.076 1.038 1.054 0.704 0.702 

k1, 1/dakika 1.6×10
-4

 8×10
-6

 2.3×10
-4

 4.3×10
-4

 4.6×10
-5

 8.6×10
-4

 

R
2
 0.224 0.048 0.588 0.341 0.532 0.488 

 

 

Tablo 4.4. P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P kullanılarak gerçekleştirilen metilen mavisi adsorpsiyonu 

için yalancı ikinci dereceden kinetik modeline ait sabitleri (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 6.80-7.20, 

adsorbent miktarı: 1g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 Başlangıç metilen mavisi konsantrasyonu 

 200 mg/L 400 mg/L 600 mg/L 

Model 

sabitleri 
P-1000-O5-P 

P-1000-

HT10-P 
P-1000-O5-P 

P-1000-

HT10-P 
P-1000-O5-P 

P-1000-

HT10-P 

qdeneysel, mg/g 214.07 200.83 407.77 402.43 604.68 613.45 

qhesap , mg/g 222.22 200 416.66 416.66 666.66 625 

k2,  

g/(mg.dakika) 
7.5×10

-4
 2×10

-3
 2.7×10

-4
 2.3×10

-4
 8×10

-4
 1.1×10

-4
 

R
2
 0.999 0.999 0.999 0.999 0.999 0.999 

 

 

Her iki modele göre hesaplanan q değerleri (qhesap) ile deneysel q değerlerinin 

(qdeneysel) incelenmesi sonucunda, yalancı birinci dereceden kinetik modelden elde 

edilen qhesap değerlerinin qdeneysel değerlerinden oldukça farklı olduğu görülmüştür. Buna 

karşılık, yalancı ikinci dereceden kinetik modele göre bulunan qhesap değerlerinin qdeneysel 

değerleri ile daha uyumlu olduğu tespit edilmiştir. Ayrıca, yalancı ikinci dereceden 

kinetik modeline ait belirlilik katsayısı (R
2
) değerlerinin, yalancı birinci dereceden 

kinetik modeline ait R
2
 değerlerinden daha yüksek olduğu da görülmüştür. Elde edilen 

bu sonuçlara göre, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ile sulu çözeltiden metilen mavisi 

adsorpsiyonunun yalancı ikinci dereceden kinetik modele uyduğu ifade edilebilir. Bu 

sonuç, karbon esaslı adsorbentler ile metilen mavisi gideriminin yalancı ikinci 

dereceden kinetik modele uyduğunu belirten literatür bilgileri ile desteklenmiştir (Ma 

vd., 2015; Bedin vd., 2016; Wang vd., 2018). 
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4.5.1.3. İzoterm analizleri 

 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri ile metilen mavisinin 

adsorpsiyonundan sonra çözelti ortamında kalan konsantrasyonunun (Ce, mg/L) birim 

adsorbent kütlesi başına tutulan metilen mavisi (qe, mg/g) miktarı ile değişimi Şekil 

4.30 (a) ve (b)’de gösterilmiştir. Elde edilen sonuçlar, başlangıç metilen mavisi 

konsantrasyonunun (Co) ve dolayısıyla Ce değerinin artması ile birlikte qe değerinin 

arttığını göstermiştir. Bu durum, artan metilen mavisi konsantrasyonunun yürütücü bir 

etki göstererek kütle transferini sağlamasından ileri gelmektedir (Ünlü ve Ersöz, 2006).  

 

  
 

Şekil 4.30. P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b) ile metilen mavisi adsorpsiyonu için Ce’nin 

fonksiyonu olarak qe’nin değişimi (pH: 6.85-7.15, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı:1 g/L, iyonik 

şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Adsorpsiyon verileri için izoterm analizlerinin gerçekleştirilmesinde yaygın 

olarak kullanılan Langmuir, Freundlich, Dubinin-Radushkevich (D-R) ve Temkin 

izoterm modelleri kullanılmıştır. P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri için elde 

edilen adsorpsiyon verilerinin, Eşitlik (2.5) ile Eşitlik (2.10) arasında verilen izoterm 

denklemlerine uygulanması sonucu oluşan izoterm grafikleri Şekil 4.31 ve 4.32’de 

gösterilmiştir. Bölüm 1.7.2’de izah edildiği gibi, izoterm sabitleri, ilgili grafiklerin 

eğimlerinden ve y eksenini kestiği noktalardan hesaplanmış ve sonuçlar Tablo 4.5 ve 

4.6’da verilmiştir.  
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Şekil 4.31. P-1000-O5-P ile metilen mavisi adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R, Temkin 

izoterm modelleri (Co: 100-1000 mg/L, pH: 6.85-7.15, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, 

sıcaklık: 25 
o
C, iyonik şiddet: 0.01 M,  karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Tablo 4.5. P-1000-O5-P ile metilen mavisi adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R ve Temkin 

izoterm modellerine ait sabitler. 

 

Langmuir izoterm modeli Freundlich izoterm modeli 

Qo,  mg/g b, L/mg R
2
 k, (mg/g).(mg/L)

-1/n
 n R

2
 

909.10 0.407 0.991 390.84 5.780 0.738 

D-R izoterm modeli Temkin izoterm modeli 

X´m, mol/g K´  E, kj/mol R
2
 AT , L/g bT B, j/mol R

2
 

2.799 0.0031 12.700 0.791 0.529 30.266 76.366 0.894 
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Şekil 4.32. P-1000-HT10-P ile metilen mavisi adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R, Temkin 

izoterm modelleri (Co: 100-1000 mg/L, pH: 6.85-7.15, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, 

iyonik şiddet: 0.01 M , sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Tablo 4.6. P-1000-HT10-P ile metilen mavisi adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R ve Temkin 

izoterm modellerine ait sabitler. 

 

Langmuir izoterm modeli Freundlich izoterm modeli 

Qo,  mg/g b, L/mg R
2
 k, (mg/g).(mg/L)

-1/n
 n R

2
 

909.10 0.323 0.992 398.29 5.777 0.828 

D-R izoterm modeli Temkin izoterm modeli 

X´m, mol/g K´  E, kj/mol R
2
 AT , L/g bT B, j/mol R

2
 

2.709 0.0024 14.434 0.807 2.005 35.723 69.354 0.898 

 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri için Langmuir adsorpsiyon 

kapasiteleri (Qo) 909.10 mg/g ve b adsorpsiyon sabiti sırasıyla 0.407, 0.323 L/mg’dır. 

Freundlich izoterm modeli için P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin  

adsorpsiyon kapasiteleri (k) sırasıyla 390.84 ve 398.29 (mg/g).(mg/L)
-1/n

, n adsorpsiyon 

sabiti ise sırasıyla 5.780 ve 5.777 olarak hesaplanmıştır. P-1000-O5-P ve 
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P-1000-HT10-P ürünleri için D-R izoterm modelinden hesaplanan adsorpsiyon enerjisi 

(E) sırasıyla 12.700 ve 14.434 kj/mol’dür. Adsorpsiyon proseslerinde, E değerinin 8-16 

kj/mol arasında olması, giderimde iyon değişiminin etkin olduğunu, 8 kj/mol 

değerinden daha küçük bir değer olması halinde ise van der Waals kuvvetlerinin 

giderimde etkin olduğunu ifade etmek mümkündür (Dubinin, 1966). Bu bilgiye göre, 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünleri ile metilen mavisi adsorpsiyonunda iyon 

değişiminin de rol aldığını söylemek mümkümdür. Temkin izotermi ise, metilen mavisi 

moleküllerinin adsorbent yüzeyini kapladıkça adsorpsiyon ısısında bir azalmanın 

meydana geldiğini göstermektedir. 

Tablo 4.5 ve 4.6’da gösterildiği gibi, söz konusu izoterm modellerine ait R
2
 

değerleri, adsorpsiyon verilerinin Langmuir izoterm modeline daha çok uyduğuna işaret 

etmektedir. Elde edilen bu sonuç, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P yüzeylerinin 

homojen özellikte olduğunu ve metilen mavisi moleküllerinin adsorbentlerin yüzeyinde 

tek tabaka halinde adsorplandıklarını göstermektedir. Literatürde yer alan, muz 

kabuğunun KOH ile aktivasyonu (Ma vd., 2015), fındık kabuğunun ZnCl2 ile 

aktivasyonu (Kumar ve Jena, 2016), hindistan ceviz kabuğunun NaOH ile aktivasyonu 

(Cazetta vd., 2011) ve bira endüstrisi atığının KOH ile aktivasyonu (Wang vd., 2018) 

sonucunda elde edilen aktif karbonlar ile metilen mavisinin giderimi çalışmalarında 

adsorpsiyon verilerinin Langmuir izoterm modeline daha çok uyduğu ifade edilmiştir.  

Metilen mavisi için P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin Langmuir 

adsorpsiyon kapasitesi (909.10 mg/g) ile literatürdeki aktif karbonların kapasiteleri 

Tablo 4.7’de karşılaştırılmıştır. Hem P-1000-O5-P hem de P-1000-HT10-P 

adsorbentlerinin pek çok aktif karbondan daha yüksek adsorpsiyon kapasitesine sahip 

olduğu tespit edilmiştir.  
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Tablo 4.7. Literatürde farklı başlangıç maddelerinden elde edilen aktif karbonların yüzey alanları, toplam 

gözenek hacimleri ve metilen mavisi için Langmuir adsorpsiyon kapasiteleri. 

 

Başlangıç Maddesi Aktivasyon Metodu 

Yüzey 

alanı 

(m
2
/g) 

Vtoplam 

(cm
3
/g) 

Qo 

(mg/g) 
Kaynak 

Muz kabuğu Kimyasal metot (KOH) 1950 1.071 1263 Ma vd., 2015 

Fındık kabuğu  Kimyasal metot (ZnCI2) 2869 1.960 969 
Kumar ve Jena, 

2016 

Hindistan ceviz 

kabuğu 
Kimyasal metot (NaOH) 2825 1.498 916 Cazetta vd., 2011 

Bira endüstrisi atığı Kimyasal metot (KOH) 1430 0.784 935 Wang vd., 2018 

P-1000-O5-P Oksijen plazma ile aktivasyon 832 0.491 909 Bu Çalışma 

P-1000-HT10-P H2O2-Hidrotermal aktivasyon 989 0.575 909 Bu Çalışma 

Karides kabuğu Kimyasal metot (H3PO4) 560 0.630 826 Liu vd., 2018 

Çay şekeri Kimyasal metot (KOH) 1534 0.765 704 Bedin vd., 2016 

Kahve atığı Kimyasal metot (H3PO4) 928 0.718 367 Reffas vd., 2010 

Buriti kabuğu Kimyasal metot (ZnCI2) 843   0.490 275 Pezoti Jr vd., 2014 

Hindistan ceviz 

kabuğu 
Kimyasal metot (NaOH) 876 0.441 200 Islam vd., 2017 

Balık atığı Kimyasal metot (NaOH) 1867 0.380 184 
Marrakchi vd., 

2017 

Mısır koçanı Fiziksel metot (CO2) 650 0.520 165 Reddy vd., 2016 

Zeytin ezmesi kazan 

külü 
Fizikokimyasal metot (K2CO3) 289 0.270 149 

Marrakchi vd., 

2017 

Mısır kocanı Fiziksel metot (H2O2) 600 0.390 135 Reddy vd., 2016 

Ticari aktif karbon  1440 0.713 370 Reffas et al. 2010 

 

4.5.1.4. Adsorbent miktarının metilen mavisi giderimine olan etkisi  

 

Farklı miktarlardaki (0.25-7.5 g/L) P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P 

adsorbentlerin metilen mavisi giderimine olan etkisi incelenmiş ve elde edilen giderim 

oranları Şekil 4.33 (a) ve (b)’de gösterilmiştir. 1000 mg/L konsantrasyondaki metilen 

mavisi çözeltisi ile elde edilen sonuçlar, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P 

adsorbentlerin 1 g/L’lik miktarları ile yaklaşık % 90 oranında giderimin elde edildiğini 

göstermiştir. Başka bir ifade ile, 1000 mg/L’lik metilen mavisi çözeltisinden 1 g 

adsorbent ile 900 mg boyar madde adsorbe edilmiştir. Elde edilen bu sonucun, her iki 

adsorbent için tespit edilen Langmuir adsorpsiyon kapasitesi (909.10 mg/g) ile de 

uyumlu olduğu görülmüştür. Buna ilave olarak, 2 g/L’lik miktardaki adsorbentler ile 

%100 giderim verimi sağlanmıştır.  
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Şekil 4.33. Farklı miktarlardaki P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b) adsorbentleri ile metilen mavisi 

giderimi (Co: 1000 mg/L, temas süresi: 1 saat, pH: 6.75-6.80, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, 

karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

4.5.1.5.  Sıcaklığın metilen mavisi giderimine etkisi   

 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P kullanılarak farklı sıcaklıklarda (25-55 
o
C) 

metilen mavisi adsorpsiyonu denemeleri gerçekleştirilmiş ve termodinamik 

parametreler belirlenmiştir. 1000 mg/L konsantrasyondaki metilen mavisi için sıcaklığın 

25’den 55 
o
C’ye yükseltilmesi adsorpsiyon gideriminin %86’dan %91’e artmasını 

sağlamıştır. Bedin vd., tarafından yayımlanan sakkaroz orjinli karbon küreciklerin KOH 

aktivasyonu sonucu elde edilen aktif karbon ile metilen mavisinin adsorpsiyonunda da 

sıcaklık artışı benzer etki göstermiştir.  

25-55 
o
C arasındaki sıcaklıklarda yapılan adsorpsiyon denemelerinden elde 

edilen Van’t Hoff grafikleri Şekil 4.34 (a) ve (b)’de gösterilmiştir. Bu grafiklerin 

denklemleri ve Bölüm 1.7.3’te belirtilen Eşitlik (2.11)-(2.13) kullanılarak hesaplanan 

termodinamik parametreler ise Tablo 4.8’de verilmiştir. Negatif ΔG
o
 değerleri, hem 

P-1000-O5-P hem de P-1000-HT10-P ile metilen mavisi adsorpsiyonu prosesinin 

kendiliğinden gerçekleştiğini göstermektedir. ΔG
o
 değerlerinin artan sıcaklıkla birlikte 

daha negatif hale gelmesi, sıcaklığın artması ile adsorpsiyonun daha istemli hale 

geldiğini göstermektedir. (Sargın ve Arslan, 2015; Isah vd., 2015). Her iki adsorbent 

için ΔH
o
’ın pozitif değerleri (13.407, 13.875 kJ/mol), adsorpsiyon prosesinin 

endotermik olduğunu ifade etmektedir. Pozitif ΔS
o
 değerleri (0.058, 0.060 kJ/(mol.K)) 

ise, adsorpsiyon sonucunda sistemin düzensizliğinde bir artış olduğunu göstermektedir. 

Adsorpsiyon prosesleri sonucunda entropideki artışın sebebi (Namasivayam ve Yamura, 

1995) tarafından şu şekilde izah edilmiştir. Adsorbentlerin yüzeyinde bulunan-tutulan 
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su molekülleri, adsorpsiyon esnasında su ortamından giderilecek moleküller ile yer 

değiştirmektedir. Bu durum, genelde adsorpsiyon sonunda entropide bir azalmaya sebep 

olmaktadır. Ancak, bazı adsorpsiyon proseslerinde, su ortamından giderilecek 

moleküller adsorbe olurken, tutulan molekülden daha fazla sayıda su molekülü çözelti 

ortamına geçmektedir. Bu olay entropide bir artışa sebebiyet vermektedir. 

Termodinamik parametreler için tespit edilen durumların, literatürde yer alan fındık 

kabuğu esaslı aktif karbon (Kumar ve Jena, 2016), bitki (Euphorbia rigida) orijinli aktif 

karbon (Gerçel vd., 2007) ve bakır yüklenmiş aktif karbon (Shu vd., 2017) ile metilen 

mavisinin adsorpsiyonundaki termodinamik sonuçlar ile uyumlu olduğu görülmüştür.  

 

  
 

Şekil 4.34. P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b) ile metilen mavisi adsorpsiyonu için Van’t Hoff  

grafikleri (Co: 1000 mg/L, temas süresi: 1 saat, pH: 6.75-6.80, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 

0.01 M, sıcaklık: 25-55 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 
Tablo 4.8. P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ile metilen mavisi adsorpsiyonuna ait termodinamik 

parametreleri. 

 

Sıcaklık, K 

P-1000-O5-P P-1000-HT10-P 

ΔG
o
, kJ/mol ΔH

o
, kJ/mol 

ΔS
o
, 

kJ/(mol.K) 
ΔG

o
, kJ/mol ΔH

o
, kJ/mol 

ΔS
o
, 

kJ/(mol.K) 

298 -4.493   -4.540   

308 -4.909 13.407 0.058 -4.968 13.875 0.060 

318 -5.587   -5.780   

328 -6.272   -6.341   
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4.5.1.6. Adsorbentlerin metilen mavisi gideriminde yeniden kullanım 

potansiyelinin belirlenmesi 

 

Adsorbentlerin yeniden kullanılabilmeleri için desorpsiyon işlemine tabi 

tutulmaları gerekir. Desorpsiyon işlemleri, pH değiştirme ve uygun çözücü kullanılarak 

katı-sıvı ekstraksiyon teknikleri ile yapılabilmektedir (Alatalo vd. 2016).  

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P adsorbentleri ile metilen mavisi gideriminin 

çözeltinin pH değerinden bağımsız olduğu Bölüm 4.6.1.1’de belirtilmiştir. Bu sebepten 

dolayı, desorpsiyon işlemi için katı-sıvı ekstraksiyon yöntemi kullanılmıştır. Katı-sıvı 

ekstraksiyon yöntemi ile desorpsiyon işleminde, çözücü olarak etanolün 

kullanılabileceği (Chern ve Wu, 2001) ve (Alatalo vd., 2016) tarafından belirtilmiştir. 

Etanolün kullanılmasının avantajı, oda sıcaklığında kolayca buharlaştırılabilmesi ve 

desorbe edilen boyar maddelerin de yeniden kullanılabilmesine olanak sağlamasıdır. Bu 

bilgiler dikkate alınarak, daha önceden 200 mg/L metilen mavisinin adsorpsiyonunda 

kullanılan 1 g/L miktarındaki P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P ürünlerinin 

desorpsiyonu 10 dakika boyunca 20 mL etanol ile yıkanarak gerçekleştirilmiştir. Daha 

sonra, desorpsiyon çözeltisinden ayrılan ve oda sıcaklığında kurutulan adsorbentler 

adsorpsiyon-desorpsiyon döngülerinde denenmiş ve yeniden kullanılabilirliği ile ilgili 

sonuçlar Şekil 4.35’te gösterilmiştir.  

 

 
 

Şekil 4.35. P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P adsorbentlerinin metilen mavisi gideriminde yeniden 

kullanılabilme potansiyeli (Desorpsiyonda kullanılan çözücü: etanol, adsorpsiyon prosesi için Co: 200 

mg/L, temas süresi: 1 saat, pH: 6.70-6.90, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, 

karıştırma hızı: 150 rpm). 
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Hem P-1000-O5-P hem de P-1000-HT10-P ürünlerinin giderim verimlerinde bir 

azalma olmadan en az 6 kez adsorpsiyon-desorpsiyon döngüsünde kullanılabileceği 

tespit edilmiştir. Bu sonuçtan hareket ile, adsorbentlerin boyar madde gideriminde 

yeniden kullanılabilme potansiyeline sahip olduğu ifade edilebilir. 

 

4.5.1.7.  Farklı boyar madde denemeleri 

 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P adsorbentlerinin metilen mavisi dışında 

kimyasal yapıları ve boyutları Şekil 4.36 ve 37’de verilen farklı boyar maddelere 

(kongo kırmızısı, bromfenol mavisi, rodamin B, viktorya mavisi B, lisamin yeşili B) 

karşı performansları da görsel olarak test edilmiştir. Kaydedilen gözlemler Şekil 4.38 

(a) ve (b)’de verilmiştir. 5 dakika gibi kısa bir temas süresi sonunda çözelti renklerinin 

başlangıç durumlarına göre önemli derecede azalması, elde edilen aktif karbonların 

adsorbent özelliklerinin oldukça iyi olduğunun bir göstergesi olarak değerlendirilmiştir. 

Her iki adsorbent gözenek boyut dağılımı ile boyar maddelerin molekül boyutlarının 

uyumlu olması da adsorpsiyona katkı sağlamıştır.  

 

 

 

 
 

Şekil 4.36. Kongo kırmızısı, bromfenol mavisi’nin kimyasal yapısı ve molekül boyutları. 
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Şekil 4.37. Rodamin B, viktorya mavisi B, lisamin yeşili B’nin kimyasal yapısı ve molekül boyutları. 
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Şekil 4.38. P-1000-O5-P (a) ve P-1000-HT10-P (b)'nin çeşitli boyar maddelere karşı adsorpsiyon 

performansı (Her bir boyar maddenin konsantrasyonu: 100 mg/L, pH: 6.5-7.5, adsorbent miktarı: 1 g/L, 

temas süresi: 5 dakika, iyonik şiddet: 0.01 M, çalkalama hızı: 150 rpm, sıcaklık: 25 °C). 

 

4.5.1.8. Sentetik ve gerçek tekstil atıksu uygulamaları 

 

P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P’nin adsorpsiyon performansları kimyasal 

kompozisyonları Bölüm 3.7’de verilen sentetik ve gerçek tekstil atıksuları kullanılarak 

test edilmiştir. Sentetik atıksu kullanılması halinde, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P 

adsorbentleri ile % 97 oranında bir giderim verimi elde edilmiştir. Her iki adsorbent ile 

elde edilen bu giderim veriminin, literatürdeki bazı karbon esaslı adsorbentlerin sentetik 

atıksudan boyar maddelerin giderim verimleri ile  uyumlu olduğu görülmüştür (Cardoso 

vd., 2012; dos Santos vd., 2014). 

Gerçek tekstil atıksuyu ile yapılan denemelerde, adsorbentlerin giderim 

performansları atıksuyun KOİ değerindeki azalma dikkate alınarak değerlendirilmiştir. 

Adsorpsiyondan önce atıksuyun 458 mg/L olan KOİ değeri, 120 dakikalık temas süresi 

sonunda P-1000-O5-P ile % 48, P-1000-HT10-P ile % 43 oranında azalmıştır. Örnek 

olması için gerçek tekstil atıksuyunun P-1000-HT10-P ile 10-120 dakikalar arasındaki 
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temas süreleri sonunda atıksuyun renginde ve UV absorbans değerindeki değişim Şekil 

4.39’da gösterilmiştir. Temas süresi arttıkça, atıksuyun renginin, buna bağlı olarak 

absorbans değerinin azaldığı tespit edilmiştir. Tekstil endüstrisinde boyar maddenin 

kumaşın üzerinde istenilen şekilde tutunabilmesi ve boyama veriminin artması için çok 

fazla miktarda ve çeşitte yardımcı kimyasallar kullanılmaktadır. Kullanılan adsorbentler 

atıksudan boyar maddelerin sebep olduğu rengin büyük bir miktarını gidermiş olsa da 

kullanılan yardımcı kimyasallardan dolayı KOİ giderim verimlerinin % 48-43 oranında 

kaldığı düşünülmektedir. Elde edilen bu sonucun, hindistan cevizi kabuğundan ve pirinç 

kabuğundan elde edilen aktif karbonlar ile gerçek tekstil atıksuyundan sırasıyla %45 ve 

%46 oranında elde edilen KOİ giderim verimleri ile uyumlu olduğu tespit edilmiştir 

(Mohan vd., 2008). Sentetik ve gerçek tekstil atıksuyu uygulamalarından elde edilen bu 

sonuçlara göre, P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P’nin boyar madde içeren atıksuların 

arıtımında adsorbent olarak verimli bir şekilde kullanılabileceği ifade edilebilir.  

 

 

 
 

Şekil 4.39. P-1000-HT10-P ile gerçek tekstil atıksuyu uygulamasında farklı temas süreleri sonunda 

atıksuyun renginde ve UV absorbans değerinde gözlenen değişim. 
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4.5.2. Pb(II)’nin adsorpsiyonu çalışmalarında ön denemeler 

 

Karbon esaslı adsorbentler ile su ortamından Pb(II) gideriminde fiziksel ve 

kimyasal adsorpsiyon türleri etkili olabilmektedir. Adsrobentin yüzey alanının geniş ve 

gözenek hacminin büyük olması Pb(II) adsorpsiyonunun gerçekleşeceği bölgelerin 

oldukça fazla sayıda olduğu anlamına gelmektedir (Khare ve Goyal, 2013). Buna ilave 

olarak, adsorbent bünyesindeki Ca ve Mg ile çözeltideki Pb(II) iyonu arasındaki iyon 

değişimi ve pH etkisine bağlı olarak negatif yüzey yükü ile pozitif Pb(II) iyonu 

arasındaki elektrostatik etkileşim de giderimde önemli olabilmektedir (Ifthikar vd., 

2017). Diğer taraftan, adsorbentlerin ağır metal giderim kapasitelerinin yüksek olmasını 

sağlayan temel faktörün, fiziksel adsorpsiyondan ziyade kimyasal adsorpsiyon olduğu 

kabul edilmektedir. Adsorbentlerin yüzeyinde metal iyonlarının çökelmesi ise kimyasal 

adsorpsiyonun esas mekanizması olarak kabul edilmektedir (Ding vd., 2014). Bu 

bilgiler dikkate alınarak, Pb(II) adsorpsiyonu kapsamında gerçekleştirilen ilk denemede, 

adsorbent olarak kullanılacak ve aktive edilecek piroliz ürünü belirlenmeye çalışılmıştır.  

Bunun için, 600, 800 ve 1000 
o
C sıcaklıklarda gerçekleştirilen piroliz ürünlerinin 

(P-600, P-800 ve P-1000) Pb(II) giderim kapasiteleri 200 ve 500 mg/L 

konsantrasyondaki Pb(II) çözeltileri kullanılarak belirlenmiş ve elde edilen sonuçlar 

Şekil 4.40’da gösterilmiştir.  

 

 
 

Şekil 4.40. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerinin 200 ve 500 mg/L Pb(II) çözeltileri için giderim 

kapasiteleri (pH: 5.03, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 
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200 mg/L konsantrasyondaki çözelti üzerinden elde edilen giderim kapasiteleri 

dikkate alındığında, P-600, P-800 ve P-1000 ürünleri arasında önemli bir fark olmadığı 

belirtilebilir. P-600’ün yüzey alanının (2 m
2
/g) ve toplam gözenek hacminin (0.004 

cm
3
/g), P-800 (197 m

2
/g, 0.105 cm

3
/g) ve P-1000 (627 m

2
/g, 0.365 cm

3
/g) ürünlerine 

kıyasla oldukça küçük olmasına rağmen, ürünlerin giderim kapasitelerinin birbirine çok 

yakın değerler alması, söz konusu adsorbentler ile Pb(II) gideriminde kimyasal 

adsorpsiyonun etkili olduğunu göstermektedir. Buna karşılık, 500 mg/L 

konsantrasyondaki Pb(II) çözeltisi ile elde edilen giderim kapasiteleri 

karşılaştırıldığında ise, ürünler arasındaki fark daha belirgin ortaya çıkmaktadır ve en 

yüksek giderim P-800 ürünü ile elde edilmiştir. Bu durumda da yine yüzey alanının 

Pb(II) gideriminde tek etkili faktör olmadığı, buna ilave olarak elektrostatik etkileşim, 

kimyasal çökelme, Ca ve Mg sayesinde iyon değişimi mekanizmaları ile yüzeydeki 

oksijen içeren gruplar-Pb(II) arasındaki etkileşiminin de giderimde etkili olduğu 

düşünülmektedir. SEM-EDX analizlerine göre, adsorbentlerin Ca, Mg içerikleri ve O/C 

oranları Tablo 4.9’da verilmiştir. 500 mg/L Pb(II) çözeltisi için, P-800 ürününün, P-600 

ürününden daha büyük giderim kapasitesine sahip olması, hem yüzey alanının hem de 

Ca ve Mg içeriğinin P-600’e göre daha fazla olması ile açıklanabilir (Kim vd., 2013). 

P-1000 ürününün daha büyük yüzey alanına sahip olmasına rağmen, giderim 

kapasitesinin P-800’den daha küçük olması ise daha yüksek piroliz sıcaklığından dolayı 

adsorbent bünyesindeki Ca, Mg içeriğinin ve O/C oranının azalmasına bağlanabilir 

(Maldonado vd., 2016; Zatsepin vd., 2017). Genel olarak, yüzey alanı, gözenek hacmi, 

iyon değişimi, kimyasal çökelme vb. gibi tüm faktörlerin etkisi sayesinde, P-800 

ürününün en yüksek giderim kapasitesine sahip olduğu tespit edilmiştir. 

 

Tablo 4.9. P-600, P-800 ve P-1000 ürünlerinin ait BET spesifik yüzey alanları, gözenek hacimleri, Ca, 

Mg içerikleri ve O/C oranları. 

 

Ürün 
Yüzey alanı, 

m
2
/g 

Vtoplam, 

cm
3
/g 

Ca
 

(% atomik) 

Mg
 

(% atomik) 
O/C 

P-600 2 0.004 1.45 0.03 0.35 

P-800 197 0.105 2.16 0.13 0.26 

P-1000 627 0.365 0.49 -* 0.18 

*tespit edilemedi. 

  

Elde edilen bu sonuçlara göre, P-800 ürünü temel alınarak, 5 dakika oksijen 

plazma ile muamele edilmiş halinin (P-800-O5), hidrotermal şartlarda 10 mL H2O2 ile 

muamele edilmiş halinin (P-800-HT10) ve bunların nihai pirolizi ile oluşan ürünlerin 
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(P-800-O5-P ve P-800-HT10-P) Pb(II) giderim verimleri de 500 mg/L 

konsantrasyondaki çözelti üzerinde test edilmiştir. Tablo 4.10’da verilen sonuçlar, 

P-800 ürününe kıyasla, oksijen plazma ve H2O2 ile hidrotermal şartlarda oksitlenmiş 

hallerinin daha yüksek Pb(II) giderim kapasitesine sahip olduğunu, nihai piroliz 

uygulanması halinde ise giderim kapasitelerinde tekrar bir azalma olduğunu 

göstermiştir. Bu sonucun, P-800-O5 ve P-800-HT10 ürünlerinin Ca ve Mg içeriklerinin 

ve O/C oranlarının diğer ürünlerden daha yüksek olmasından kaynaklandığı 

düşünülmektedir. Buna bağlı olarak, çalışmanın daha sonraki aşamalarına oksitlenmiş 

ürünler ile devam edilmesi kararlaştırılmış ve farklı sürelerde oksijen plazma ile ve 

hidrotermal şartlarda farklı H2O2 miktarları ile muamele edilen P-800 ürününün Pb(II) 

giderim kapasiteleri de incelenmiştir. Elde edilen ürünlerin yüzey alanları, toplam 

gözenek hacimleri, Ca, Mg içerikleri, O/C oranları ve Pb(II) giderim kapasiteleri 

sırasıyla Tablo 4.11 ve 4.12’de verilmiştir. 

 

Tablo 4.10. P-800, 5 dakika oksijen plazma ve 10 mL H2O2 ile oksitlenmiş hallerinin ve nihai piroliz 

işlemleri sonucu elde elde edilen ürünlerin BET yüzey alanları, toplam gözenek hacimleri, Ca, Mg 

içerikleri, O/C oranları ve Pb(II) giderim kapasiteleri. 

 

Ürün 
Yüzey alanı, 

m
2
/g 

Vtoplam,  

cm
3
/g 

Ca,
 

% atomik 

Mg,
 

% atomik 
O/C 

qe
 *
, 

mg/g 

P-800 197 0.105 2.16 0.13 0.26 320±4 

P-800-O5 192 0.104 1.20 0.13 0.36 438±3 

P-800-O5-P 13 0.009 1.03 0.09 0.21 282±5 

P-800-HT10 532 0.395 5.74 1.02 0.32 479±2 

P-800-HT10-P 256 0.190 3.76 0.25 0.23 304±2 

*Co: 500 mg/L, pH:5.03, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı:   

150 rpm, (n=3).
 

 

Oksijen plazma ile oksitleme sonucu elde edilen ürünlerin yüzey alanları 

karşılaştırıldığında, en büyük yüzey alanının (307 m
2
/g), 3 dakika süre boyunca plazma 

ile oksitlenen ürüne ait olduğu (P-800-O3) görülmektedir. 3 dakikadan daha uzun süre 

ile oksijen plazmaya maruz bırakılan ürünlerin yüzey alanlarında süreye bağlı olarak bir 

azalma olduğu tespit edilmiştir. Daha önceki bölümlerde izah edildiği gibi, 3 dakikalık 

plazma uygulamasının yüzeyde gözenek oluşumuna, dolayısıyla yüzey alanının ve 

gözenek hacminin artmasına, 3 dakikadan daha uzun süreli plazma uygulamasının ise 

gözenek yapısını bozmasına, buna bağlı olarak yüzey alanının ve gözenek hacminin 

azalmasına sebep olduğu düşünülmektedir. Pb(II) giderim kapasiteleri açısından 

karşılaştırıldığında yine en yüksek kapasitenin P-800-O3 ürününe ait olduğu 
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görülmüştür. 3 dakikadan daha uzun süreli plazmaya maruz bırakılan ürünlerin giderim 

kapasitelerinin birbirine yakın olduğu da ifade edilebilir.  

 

Tablo 4.11. P-800 ve P-800-Ox (x=1-20 dakika) ürünlerinin yüzey alanları, gözenek hacimleri, Ca, Mg 

içerikleri, O/C oranları ve Pb(II) giderim kapasiteleri. 

 

Ürün 

Yüzey 

alanı, 

 m
2
/g 

Vtoplam, 

cm
3
/g 

Vmikro, 

cm
3
/g 

Vmezo, 

cm
3
/g 

Ca,
 
          

% atomik
 

Mg,
 
           

% atomik
 O/C 

qe*, 

mg/g 

P-800 197 0.105 0.098 0.008 2.16 0.13 0.26 320±4 

P-800-O1 215 0.115 0.102 0.013 2.27 0.13 0.28 384±4 

P-800-O3 307 0.169 0.159 0.010 3.46 0.13 0.29 481±2 

P-800-O4 286 0.160 0.149 0.011 -** - - 435±4 

P-800-O5 192 0.104 0.096 0.008 1.20 0.13 0.36 438±3 

P-800-O6 177 0.098 0.087 0.011 - - - 445±4 

P-800-O8 156 0.094 0.083 0.011 - - - 442±4 

P-800-O10 135 0.082 0.076 0.006 1.27 0.15 0.46 441±2 

P-800-O20 130 0.080 0.070 0.010 - - - 438±4 

*Co: 500 mg/L, pH:5.03, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 

150 rpm, (n=3). 

** Bu ürünlerin EDX analizi yapılmamıştır.
 

 

Plazma ile oksitlenen ürünlerin EDX analizlerinden elde edilen Ca ve Mg 

miktarları karşılaştırıldığında, Mg içeriklerinin birbirine oldukça yakın olduğu, buna 

karşılık en yüksek Ca içeriğinin yine P-800-O3 ürününe ait olduğu görülmüştür. Ayrıca, 

plazma süresi artırıldığında, ürünlerin O/C oranının arttığı da tespit edilmiştir. P-800-O3 

ürününün en yüksek giderim kapasitesine sahip olması, hem yüzey alanının hem de Ca 

içeriğinin diğer ürünlerden daha fazla olması ile ilişkilendirilebilir.  

 

Tablo 4.12. P-800 ve P-800-HTy (y=5-50 mL H2O2) ürünlerinin yüzey alanları, gözenek hacimleri, Ca, 

Mg içerikleri, O/C oranları ve Pb(II) giderim kapasiteleri. 

 

Ürün 

Yüzey 

alanı, 

 m
2
/g 

Vtoplam, 

cm
3
/g 

Vmikro, 

cm
3
/g 

Vmezo, 

cm
3
/g 

Ca,
 
          

% atomik
 

Mg,        

% atomik
 O/C 

qe*, 

mg/g 

P-800 197 0.105 0.098 0.008 2.16 0.13 0.26 320±4 

P-800-HT5 532 0.395 0.347 0.048 4.20 1.01 0.31 373±7 

P-800-HT10 774 0.440 0.422 0.018 5.74 1.02 0.32 479±2 

P-800-HT15 796 0.438 0.414 0.024 4.67 1.01 0.36 447±7 

P-800-HT20 797 0.435 0.415 0.020 3.96 1.55 0.32 436±10 

P-800-HT40 727 0.408 0.388 0.020 4.51 1.31 0.34 435±7 

*Co: 500 mg/L, pH:5.03, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 

150 rpm, (n=3).
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Hidrotermal şartlarda farklı miktarlardaki (5-40 mL) H2O2 ile gerçekleştirilen 

oksidasyon işlemleri sonucunda elde edilen ürünler ele alındığında, 10 mL’den fazla 

H2O2 ile oksitlenen ürünlerin yüzey alanında, gözenek hacminde, Mg içeriğinde ve O/C 

oranında önemli bir değişiklik olmadığı tespit edilmiştir. En yüksek Ca içeriğinin (% 

5.74) P-800-HT10 ürününe ait olduğu görülmüştür. Bu tespit, yine en yüksek Pb(II) 

giderim kapasitesinin P-800-HT10 ürününe ait olması sonucu ile ilişkilendirilebilir.  

Her iki oksidasyon işlemleri sonucu elde edilen ürünlerin gözenek boyutlarının 

14 nm’den küçük olduğu ve mikro gözenekli bir yapıya sahip oldukları Şekil 4.41, 

Tablo 4.11 ve 4.12’deki verilerden anlaşılmaktadır. Hidratlaşmış Pb(II) iyonunun 

çapının 2.54 Å (Persson, 2010) olduğu da dikkate alındığında, Pb(II) iyonunun 

adsorbentlerin gözeneklerine kolaylıkla girebileceği ifade edilebilir. P-800-O3 ve 

P-800-HT10 ürünlerinin yüzey alanı ve Ca içerikleri bakımından birbirinden farklı 

olmasına karşılık, Pb(II) giderim kapasitelerinin birbirine oldukça yakın olması 

(sırasıyla 481 mg/g, 479 mg/g), giderimde iyon değişimi dışında özellikle kimyasal 

çökelme mekanizmasının etkin olduğunu düşündürmüştür. Tüm bu sonuçlar dikkate 

alındığında, Pb(II) giderimi için daha sonraki adsorpsiyon çalışmaları P-800-O3 ve 

P-800-HT10 adsorbentleri kullanılarak gerçekleştirilmiştir.  
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Şekil 4.41. P-800, P-800-Ox (x=1-20 dakika) ve P-800-HTy (y=5-40 mL) ürünlerinin gözenek boyut 

dağılımları. 

 

4.5.2.1. Çözelti pH’ının Pb(II) adsorpsiyonuna etkisi  

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 ürünleri ile sulu çözeltiden Pb(II) adsorpsiyonu 3-6 

aralığındaki beş farklı pH değerinde gerçekleştirilmiş ve elde edilen sonuçlar Şekil 

4.42’de gösterilmiştir. pH>5.6 değerlerinde, çözeltide, [Pb(OH)]
+
, [Pb3(OH)4]

+ 
ve 

[Pb(OH)2] türleri oluşmaya başlamaktadır (Sanmanee, 2002). Ayrıca, 200 mg/L Pb(II) 

çözeltisinin pH değeri ≈ 7 olduğunda, çözelti ortamında Pb(OH)2 çökeleklerinin 

oluştuğu görülmüştür. Bu sebepten dolayı, pH etkisi incelenirken maksimum pH değeri 

6 olarak alınmıştır.  
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Şekil 4.42. P-800-O3 (a) ve P-800-HT10 (b) ile Pb(II) adsorpsiyonu üzerine çözelti pH’ının etkisi (Co: 

200 mg/L, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma 

hızı: 150 rpm). 

 

Şekil 4.42 (a) ve (b)’de görüldüğü gibi en yüksek Pb(II) giderim kapasitesi pH 

5’te elde edilmiştir. Çalışılan pH aralığında her iki adsorbent negatif yüzey yüklerine 

sahiptir. Buna bağlı olarak, pozitif yüklü Pb(II) iyonu ile negatif yüklü adsorbent yüzeyi 

arasındaki elektrostatik etkileşim sayesinde adsorpsiyon gerçekleşmektedir. pH<5 için 

tespit edilen daha düşük giderim kapasiteleri, ortamdaki hidronyum iyonları ile Pb(II) 

iyonları arasında oluşan yarışmadan kaynaklanmaktadır. Başka bir ifade ile, 

adsorpsiyon bölgelerinin hidronyum iyonları ile kısmen kaplanmasından dolayı, Pb(II) 

iyonlarını adsorbe edecek bölgelerin azaldığı ve buna bağlı olarak giderim kapasitesinin 

düştüğü belirtilebilir (El-Wakil vd., 2014). pH >5 değerlerinde giderimin kısmen düşük 
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olması, çözelti ortamında Pb(II) dışında yukarıda belirtilen diğer kurşun türlerinin 

oluşması ile ilişkilendirilebilir. Elde edilen bu sonuç, literatürde bulunan, hurma 

çekirdeğinden,  hindistan cevizi kabuğundan ve pirinç kabuğundan elde edilen aktif 

karbonlar ile su ortamından Pb(II) gideriminde en iyi sonucun pH 5’te elde edildiği 

bilgileri ile uyumludur (Abdulkarim ve Abu Al-Rub, 2004; Youssef vd., 2015; Caccin 

vd., 2016). Bu sebepten dolayı, adsorpsiyonun daha sonraki aşamalarında çözeltinin pH 

değeri 5’e ayarlanmıştır.     

  

4.5.2.2. Temas süresinin Pb(II) adsorpsiyonuna olan etkisi ve kinetik analizi 

 

Temas süresinin P-800-O3 ve P-800-HT10 ürünleri ile Pb(II) adsorpsiyonuna 

etkisi sırasıyla Şekil 4.43 (a) ve (b)’de gösterilmiştir.  

 

  
 

Şekil 4.43. P-800-O3 (a) ve P-800-HT10 (b) ürünleri ile gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonuna temas 

süresinin etkisi (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 5.03-5.05, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, 

sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Her iki adsorbent için, 200 mg/L konsantrasyondaki Pb(II)’nin adsorpsiyonunun 

40 dakika içinde tamamlandığı ve dengeye ulaştığı tespit edilmiştir. 400 ve 600 mg/L 

Pb(II) için, adsorpsiyonun büyük kısmının ilk 60 dakika içinde gerçekleştiği, daha sonra 

adsorpsiyon hızının azaldığı ve 90 dakikada dengeye geldiği görülmüştür. Bu sonuç, 

Pb(II) konsantrasyonunun artmasıyla birlikte aktif bölgelerin adsorbe edilen Pb(II) 

iyonları tarafından tutulmasına, çözelti ortamındaki diğer Pb(II) iyonlarının 

adsorpsiyonu için aktif bölgelerin azalmasına ve buna bağlı olarak adsorpsiyon hızının 
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azalmasına atfedilebilir (Alslaibi vd., 2015). Gerekli olan temas süresinin (90 dakika), 

konu ile ilgili literatürde yer alan çalışmalar ile karşılaştırılabilir olduğu görülmüştür. 

Örneğin, Zang vd. (2018), petrol asfaltının alüminyum izopropoksit ile aktivasyonu 

sonucu elde ettikleri mezo-gözenekli yapıdaki aktif karbon ile Pb(II) gideriminde 

dengeye gelme süresinin 1 saat olduğunu belirtmişlerdir. Adebisi vd. (2017), palmiye 

yağı üretim atıklarının H3PO4 ile kimyasal aktivasyonu sonucu elde edilen aktif karbon 

ile 150-350 mg/L konsantrasyon aralığındaki Pb(II) adsorpsiyonu için gerekli temas 

süresinin 50 dakika olduğunu ifade etmiştir.  

Her iki adsorbent için elde edilen veriler Eşitlik (2.1) ve (2.2)  ile ifade edilen 

yalancı birinci dereceden, yalancı ikinci dereceden kinetik modelleri yanında, Eşitlik 

(2.3) ile ifade edilen partikül içi difüzyon modeline göre incelenmiştir. 200, 400 ve 600 

mg/L olmak üzere üç farklı Pb(II) konsantrasyonu için elde edilen yalancı birinci ve 

ikinci derece kinetik modellerine ait grafikler sırasıyla Şekil 4.44 ve 4.45’de verilmiştir. 

Lineer denklemlerden elde edilen model parametrelerinin değerleri ise Tablo 4.13 ve 

4.14’te verilmiştir.  

Yalancı birinci dereceden ve yalancı ikinci dereceden kinetik modellerine göre 

hesaplanan q değerleri (qhesap) ile deneysel q değerlerinin (qdeneysel) karşılaştırılması ve 

R
2
 sonuçlarının değerlendirilmesi neticesinde, yalancı ikinci dereceden modelin 

P-800-O3 ve P-800-HT10 ile sulu çözeltiden Pb(II) adsorpsiyonuna ait kinetik verilerini 

daha iyi temsil ettiği görülmüştür. Karbon esaslı adsorbentler ile Pb(II)’nin su 

ortamından gideriminin yalancı ikinci dereceden kinetik model ile daha uyumlu olması 

sonucu, literatürde yer alan bazı çalışmalarda da belirtilmiştir. Mouni vd. (2014) 

tarafından yayımlanan kayısı çekirdeğinden elde edilen aktif karbon ile Pb(II) 

adsorpsiyonu, hindistan cevizi liflerinden (Kumar vd., 2013) ve çam kozalağından 

(Momcilovic vd., 2011) elde edilen aktif karbonlar ile Pb(II) adsorpsiyonu bu 

çalışmalara örnek olarak verilebilir.  
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Şekil 4.44. P-800-O3 (a, b, c) ve P-800-HT10 (d, e, f ) kullanılarak gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonu 

kinetik verilerinin yalancı birinci dereceden kinetik modeline uygulanması (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 

5.03-5.05, adsorbent miktarı:1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 

 

a 

c f 

b 

d 

e 
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Şekil 4.45. P-800-O3 (a, b, c) ve P-800-HT10 (d, e, f ) kullanılarak gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonu 

kinetik verilerinin yalancı ikinci dereceden kinetik modeline uygulanması (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 

5.03-5.05, adsorbent miktarı:1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 

a 

c 

d 

f 

b e 
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Tablo 4.13. P-800-O3 ve P-800-HT10 kullanılarak gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonu için yalancı 

birinci dereceden kinetik modele ait sabitler (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 5.03-5.05, adsorbent miktarı:1 

g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 Başlangıç Pb(II) konsantrasyonu 

 200 mg/L 400 mg/L 600 mg/L 

Model 

sabitleri 
P-800-O3 

P-800-

HT10 
P-800-O3 

P-800-

HT10 
P-800-O3 

P-800-

HT10 

qdeneysel, mg/g 185.40 189.69 365.66 363.09 563.30 565.56 

qhesap , mg/g 1.460 1.610 1.971 1.998 2.271 2.313 

k1, 1/dakika 3.2×10
-4

 3.9×10
-4

 5.3×10
-4

 5.3×10
-4

 6.2×10
-4

 6.4×10
-4

 

R
2
 0.412 0.412 0.588 0.603 0.713 0.667 

 

 

Tablo 4.14. P-800-O3 ve P-800-HT10 kullanılarak gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonu için yalancı 

ikinci dereceden kinetik modele ait sabitler (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 5.03-5.05, adsorbent miktarı:1 

g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 Başlangıç Pb(II) konsantrasyonu 

 200 mg/L 400 mg/L 600 mg/L 

Model 

sabitleri 
P-800-O3 

P-800-

HT10 
P-800-O3 

P-800-

HT10 
P-800-O3 

P-800-

HT10 

qdeneysel, mg/g 185.40 189.69 365.66 363.09 563.30 565.56 

qhesap , mg/g 196.08 196.08 384.61 400 625 625 

k2,  

g/(mg.dakika) 
1.1×10

-4
 9×10

-5
 2.2×10

-4
 1.9×10

-5
 1.6×10

-4
 1.6×10

-4
 

R
2
 0.998 0.997 0.995 0.992 0.987 0.991 

 

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 için elde edilen kinetik verilerinin partikül içi 

difüzyon modeline uygulanması sonucu elde edilen grafikler Şekil 4.46 (a) ve (b)’de 

verilmiştir. Elde edilen sonuçlar, 200 mg/L konsantrasyondaki Pb(II) için film 

difüzyonundan sonra dengeye ulaşıldığını göstermektedir. Ancak, 400 ve 600 mg/L 

konsantrasyonlarındaki çözeltiler ile gerçekleştirilen denemelerde, ilk aşamada görülen 

film difüzyonundan sonra partikül içi difüzyonun oluştuğu ve daha sonra dengeye 

ulaşıldığı tespit edilmiştir. Bu sonuçlardan, P-800-O3 ve P-800-HT10 ile Pb(II) 

gideriminde partikül içi difüzyonun gerçekleştiği, ancak adsorpsiyon hızını belirleyen 

tek basamak olmadığı ifade edilebilir. Diğer bazı araştırmacılar tarafından 

gerçekleştirilen karbon esaslı adsorbentler ile Pb(II) giderimi çalışmaları kapsamında 

yapılan partikül içi difüzyon analizlerinde de benzer gözlemler tespit edilmiştir (Li vd., 

2013; Ho vd., 2017; Tang vd., 2018). 
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Şekil 4.46. P-800-O3 (a) ve P-800-HT10 (b) kullanılarak gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonu kinetik 

verilerinin partikül içi difüzyon modeline uygulanması (Co: 200, 400, 600 mg/L, pH: 5.03-5.05, adsorbent 

miktarı:1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

4.5.2.3. İzoterm analizleri 

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 kullanılarak gerçekleştirilen denemelerde, birim 

adsorbent başına tutulan Pb(II) miktarının (qe, mg/g), dengedeki Pb(II) konsantrasyonu 

(Ce, mg/L ) ile değişimi sırasıyla Şekil 4.47 (a) ve (b)’de gösterilmiştir.  

 

  
 

Şekil 4.47. P-800-O3 (a) ve P-800-HT10 (b) ile Pb(II) adsorpsiyonu için Ce’nin fonksiyonu olarak qe’nin 

değişimi (Co: 100-1000 mg/L, pH: 5.03-5.06, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı:1 g/L, iyonik şiddet: 

0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Her iki adsorbent için, Ce’nin artışı ile birlikte qe’nin aniden arttığı ve daha sonra 

stabil hale geldiği görülmüştür. Elde edilen veriler, Eşitlik (2.5)-(2.10)’da belirtilen 

denklemler sayesinde Langmuir, Freundlich, Temkin ve D-R izoterm modelleri ile 
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analiz edilmiş ve sonuçlar Şekil 4.48 ve 4.49’de verilmiştir. İlgili izoterm grafiklerinin 

denklemleri dikkate alınarak hesaplanan izoterm sabitleri ise, sırasıyla Tablo 4.15 ve 

4.16’da sunulmuştur.    

 

  

  
 

Şekil 4.48. P-800-O3 ile Pb(II) adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R, Temkin izoterm modelleri 

(Co: 100-1000 mg/L, pH: 5.03-5.06, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, 

sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

 
Tablo 4.15. P-800-O3 ile Pb(II) adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R ve Temkin modellerine ait 

izoterm sabitleri. 

 

Langmuir izoterm modeli Freundlich izoterm modeli 

Qo,  mg/g b, L/mg R
2
 k, (mg/g).(mg/L)

-1/n
 n R

2
 

714.28 0.933 1 276.37 4.329 0.715 

D-R izoterm modeli Temkin izoterm modeli 

X´m, mol/g K´  E, kj/mol R
2
 AT , L/g bT B, j/mol R

2
 

4.149 0.0062 8.980 0.893 0.660 30.914 80.073 0.861 
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P-800-O3 ve P-800-HT10 ile Pb(II) adsorpsiyonu için Langmuir adsorpsiyon 

kapasitesi (Qo) ve izoterm sabiti (b) sırasıyla 714.28 mg/g ve (0.407, 0.323 L/mg) olarak 

hesaplanmıştır. Freundlich izoterm modelinden, adsorpsiyon kapasitesi (k) ve izoterm 

sabiti (n) ise sırasıyla (276.37 ve 277.77 (mg/g).(mg/L)
-1/n

) ve (4.329 ve 4.510) olarak 

bulunmuştur. D-R izoterm modeline göre, P-800-O3 ve P-800-HT10 için adsorpsiyon 

enerjisi (E) sırasıyla 8.980 ve 9.449 kj/mol olarak tespit edilmiştir. Bu değerlere göre, 

her iki adsorbent ile Pb(II) gideriminde iyon değişimi mekanizmasının (E=8-16 kj/mol) 

etkili olduğunu ifade edilebilir. Bu durum, ön denemelerdeki, Pb(II) giderimi için uygun 

adsorbentin belirlenmesi aşamasındaki, iyon değişiminde rol alan Ca ve Mg içeriklerine 

göre P-800-O3 ve P-800-HT10’nun seçilmesinin isabetli olduğunu göstermektedir.  

R
2
 değerlerine göre, P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentleri ile Pb(II) giderimi 

Langmuir izoterm modeli ile daha iyi temsil edilmektedir. Bu durum, homojen yüzeyler 

üzerinde Pb(II) adsorpsiyonunun tek tabaka oluşturacak şekilde meydana geldiğini 

göstermektedir. Temkin izotermine ait R
2
 değerlerinin de (0.861 ve 0.907) kabul 

edilebilir seviyede olması, adsorbentlerin yüzeyinde Pb(II) iyonlarının tutundukça 

adsorpsiyon ısısında lineer bir azalma olduğunu göstermektedir. 
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Şekil 4.49. P-800-O3 ile Pb(II) adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich, D-R, Temkin izoterm modelleri 

(Co: 100-1000 mg/L, pH: 5.03-5.06, temas süresi: 3 saat, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, 

sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

Tablo 4.16. P-800-HT10 ile Pb(II) adsorpsiyonu için Langmuir, Freundlich , D-R ve Temkin modellerine 

ait izoterm sabitleri. 

 

Langmuir izoterm modeli Freundlich izoterm modeli 

Qo,  mg/g b, L/mg R
2
 k, (mg/g).(mg/L)

-1/n
 n R

2
 

714.28 0.700 0.999 277.77 4.510 0.757 

D-R izoterm modeli Temkin izoterm modeli 

X´m, mol/g K´  E, kj/mol R
2
 AT , L/g bT B, j/mol R

2
 

3.905 0.0056 9.449 0.927 0.766 31.748 78.038 0.907 

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentleri için tespit edilen Langmuir adsorpsiyon 

kapasitesinin, literatürde bulunan yüzeyi oksitlenmiş karbon esaslı adsorbentlerin ve 

farklı başlangıç maddelerinden hareket ile elde edilen aktif karbonların ve ticari aktif 

karbonların Pb(II) adsorpsiyon kapasitelerinden daha büyük olduğu Tablo 4.17’de 

gösterilmiştir.  
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Tablo 4.17. Literatürde farklı başlangıç maddelerinden elde edilen karbon esaslı adsorbentlerin yüzey 

alanları, toplam gözenek hacimleri ve Pb(II) için Langmuir adsorpsiyon kapasiteleri. 

 

Başlangıç Maddesi Aktivasyon Şartları 
Yüzey alanı 

(m
2
/g) 

Vtoplam 

(cm
3
/g) 

Qo  

(mg/g) 
Kaynak 

Odun kökenli ticari toz aktif karbon (Norit-830)  1500 0.6 39 Kouakou vd., 

2014 Hindistan cevizi kabuğu kökenli  

ticari granül aktif karbon (Norit-830)  
1150 0.6 45 

P-800-HT10 

800
0
C’de piroliz, 10 mL H2O2 

ile hidrotermal şartlarda 

oksitleme 

774 0.44 714 Bu Çalışma 

Sümbül yaprağı 
600 

o
C’de piroliz H3PO4 ile 

aktivasyon 
493 0.31 33 

El-Wakil vd., 

2014 

Şeftali çekirdeği 
800

0
C’de piroliz, oksijen plazma 

ile oksitleme 
381 0.21 15 

Maldonado 

vd., 2016 

Pecan meyvesi 

kabuğu 

800
0
C’de piroliz, oksijen plazma 

ile oksitleme 
348 0.191 63 

Maldonado 

vd., 2016 

Şeftali çekirdeği 
800

0
C’de piroliz, oksijen plazma 

ile oksitleme 
354 0.181 19 

Maldonado 

vd., 2016 

P-800-O3 
800

0
C’de piroliz, oksijen 

plazma ile oksitleme 
307 0.17 714 Bu Çalışma 

Söğüt ağacı dalı 

(Salix matsudana) 

200 
o
C’de piroliz ve 450 

o
C’de 

H3PO4 ile aktivasyon 
234 0.24 59 

Tang vd., 

2017 

Su kamışı (Typha 

angustifolia) 

200 
o
C’de piroliz ve 450 

o
C’de 

H3PO4 ile aktivasyon 
130 0.13 62 Tang vd., 

2017 

 

Bu karşılaştırma, hem P-800-O3 hem de P-800-HT10 ürünlerinin sulu 

çözeltilerdeki Pb(II)’nin giderimi için etkili bir adsorbent olarak kullanılabileceğini 

göstermektedir.  

 

4.5.2.4. Adsorbent miktarının Pb(II) giderimine olan etkisi 

 

0.25 ile 7.5 g/L arasında değişen P-800-O3 ve P-800-HT10 miktarlarının Pb(II) 

adsorpsiyonuna etkisi incelenmiş ve elde edilen sonuçlar sırasıyla Şekil 4.50 (a) ve 

(b)’de gösterilmiştir. Her iki adsorbent için, 1000 mg/L Pb(II) konsantrasyonu için 

adsorbent miktarının 0.25 g/L’den 2 g/L’ye artırılması giderim veriminin %42’den 

%100’e ulaşmasını sağlamıştır. Bu sonuç, adsorbent miktarının artması ile birlikte, 

yüzey alanının veya giderimin gerçekleşeceği aktif bölge miktarının da artmasından 

kaynaklanmaktadır (Arslan, 2004). Ayrıca, 1 g/L miktarındaki P-800-O3 ve 

P-800-HT10 ile 1000 mg/L’lik çözeltiden giderilen Pb(II) miktarının (% 71 ve % 70), 

her iki adsorbentin Langmuir adsorpsiyon kapasitesi (714.28 mg/g) ile uyumlu olduğu 

tespit edilmiştir.   
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Şekil 4.50. Farklı miktarlardaki P-800-O3 (a) ve P-800-HT10 (b) adsorbentleri ile Pb(II) giderimi (Co: 

1000 mg/L, temas süresi: 3 saat, pH: 5.04-5.10, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 

150 rpm). 
 

4.5.2.5. Sıcaklığın Pb(II) giderimine olan etkisi  

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentleri ile Pb(II) giderimine sıcaklığın etkisini 

incelemek için denemeler üç farklı sıcaklıkta (25, 35 ve 45 
o
C) yapılmıştır. Her iki 

adsorbent için elde edilen Van’t Hoff grafikleri Şekil 4.51 (a) ve (b)’de gösterilmiştir.  

Elde edilen grafiklerin denklemleri ve Bölüm 1.7.3’te verilen Eşitlikler (2.11)-(2.13) 

sayesinde termodinamik parametreler (H
o
 , G

o
 ve S

o
) hesaplanmış ve sonuçlar 

Tablo 4.18’te verilmiştir.  

 

  
 

Şekil 4.51. P-800-3 (a) ve P-800-HT10 (b) ile Pb(II) adsorpsiyonu için Van’t Hoff  grafikleri (Co: 1000 

mg/L, temas süresi: 90 dakika, pH: 5.04-5.10, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 

25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 
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Tablo 4.18. P-800-O3 ve P-800-HT10 ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait termodinamik parametreler. 

 

Sıcaklık, K 

P-800-O3 P-800-HT10 

ΔG
o
, kJ/mol ΔH

o
, kJ/mol 

ΔS
o
, 

kJ/(mol.K) 
ΔG

o
, kJ/mol ΔH

o
, kJ/mol 

ΔS
o
, 

kJ/(mol.K) 

298 -31.743   -27.403   

308 -32.244 -16.803 -0.050 -27.832 -14.604 -0.043 

318 -32.746   -28.263   

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 için negatif H
o
 değerleri (sırasıyla -16.803 ve 

-14.604 kJ/mol), söz konusu adsorbentler ile Pb(II) adsorpsiyonunun ekzotermik bir 

proses olduğunu göstermektedir. G
o
’nin negatif değeri ise kurşun adsorpsiyonunun 

termodinamik olarak kendiliğinden olma eğiliminde ve sıcaklık artışı ile ters orantılı 

olduğu şeklinde yorumlanabilir. Negatif S
o
 değerleri (-0.050 ve -0.043 kJ/(mol.K)) ise 

adsorpsiyon sürecinde düzensizliğin azaldığını göstermektedir. Hem P-800-O3 hem de 

P-800-HT10 kullanılarak gerçekleştirilen Pb(II) adsorpsiyonuna ait termodinamik 

davranışın, literatürdeki bazı çalışmalar ile uyumlu olduğu görülmüştür. Bu çalışmalara 

örnek olarak, Taraba ve Vesela (2016) tarafından kömür ve aktif karbon ile Pb(II) 

adsorpsiyonu ve Yi vd. (2016) tarafından yayımlanan kömür esaslı aktif karbon ile sulu 

çözeltiden Pb(II) adsorpsiyonu gösterilebilir.  

  

4.5.2.6. Adsorbentlerin Pb(II) gideriminde yeniden kullanım potansiyelinin 

belirlenmesi 

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 ile Pb(II) adsorpsiyonunun pH’a bağlı bir proses 

olduğu ve asidik bölgedeki pH değerlerinde daha az giderim elde edildiği Bölüm 

4.6.2.1’de izah edilmiştir.  Bu bilgi dikkate alınarak, her iki adsorbentin Pb(II) 

gideriminde yeniden kullanılabilirliğini test etmek için desorpsiyon çözelti olarak 0.1 M 

HCl kullanılmıştır. Bunun için, 200 mg/L Pb(II) çözeltisi ile (pH: 5.06-5.08 iyonik 

şiddet: 0.01, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm) şartları altında doyurulan 1 

g/L’lik adsorbentler, 20 mL 0.1 M HCI desorpsiyon çözeltisi ile 20 dakika boyunca 

yatay çalkalayıcıda (150 rpm) muamele edilmiştir. Desorpsiyon çözeltisinden ayrılan 

adsorbentler saf su ile yıkanarak nötralize edilmiş ve adsorpsiyon-desorpsiyon 

döngülerinde tekrar kullanılmıştır. Şekil 4.52’de görüldüğü gibi, her iki adsorbent için 
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ikinci döngüden sonra, giderim veriminde yaklaşık %10’luk azalma gözlenmiştir. 

İlerleyen döngülerde, giderim verimindeki bu düşüş daha belirgin hale gelmiştir. Bunun 

sebebinin, adsorbentlerin yüzeyinde tutulan Pb(II)’nin tamamının desorbe edilememesi 

ve yüzeyde kalan Pb(II)’nin adsorbentin giderim verimini düşürmesi ile ilgili olduğu 

düşünülmektedir. Tespit edilen bu sonuç, her iki adsorbent ile çözeltideki Pb(II)’nin 

gideriminde kimyasal adsorpsiyonun etkili olduğunu da göstermektedir. 

 

 
 

Şekil 4.52. P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentlerinin Pb(II) gideriminde yeniden kullanılabilme 

potansiyeli (Desorpsiyonda kullanılan çözücü: 0.1 M HCl, adsorpsiyonda Co: 200 mg/L, temas süresi: 90 

dakika, pH: 5.06-5.08, adsorbent miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 

150 rpm). 

 

4.5.2.7. Gerçek atıksu uygulamaları 

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentlerinin performansları bir krom kaplama 

tesisinden alınan ve kimyasal kompozisyonu Bölüm 3.7’de verilen endüstriyel atıksuya 

Pb(II) fortifikasyonu yapılarak test edilmiştir. 50, 250 ve 500 mg/L olmak üzere üç 

farklı konsantrasyonda yapılan Pb(II) fortifikasyonundan sonra optimum şartlarda 

yapılan denemelerde söz konusu adsorbentlerin Pb(II) giderim kapasiteleri Şekil 

4.53’de gösterilmiştir.  

 



 

 

115 

 
 

Şekil 4.53. P-800-O3 ve P-800-HT10 kullanılarak gerçekleştirilen endüstriyel atıksu uygulaması ile elde 

edilen Pb(II) giderimleri (Co: 50, 250, 500 mg/L, temas süresi: 90 dakika, pH: 5.06-5.08, adsorbent 

miktarı: 1 g/L, iyonik şiddet: 0.01 M, sıcaklık: 25 
o
C, karıştırma hızı: 150 rpm). 

 

P-800-O3 ve P-800-HT10 ile elde edilen giderim verimleri sırasıyla, 50 mg/L’lik 

fortifikasyon için % 99 ve % 99, 250 mg/L’lik fortifikasyon için % 77 ve % 76, 500 

mg/L’lik fortifikasyon için % 62 ve % 63 olarak tespit edilmiştir. İzoterm analizleri için 

gerçekleştirilen denemelerde, 500 mg/L başlangıç Pb(II) konsantrasyonu için elde 

edilen giderim verimi % 99 olarak belirlenmiştir. Karşılaştırma yapmak amacıyla, 500 

mg/L’lik Pb(II) ele alındığında, fortifikasyon yapılmış gerçek numune için elde edilen 

giderim veriminin, izoterm analizleri sırasında kullanılan sentetik Pb(II) çözeltisi için 

bulunan giderim veriminden daha düşük olduğu tespit edilmiştir. Bu azalmanın, 

numunenin matriks etkisinden kaynaklandığı düşünülmektedir. Gerçek numune içinde 

diğer pek çok maddeler de bulunmaktadır. Dolayısıyla bu maddelerin adsorpsiyonun 

gerçekleşeceği yüzeyi kaplamalarının veya bu maddelerin adsorpsiyonunun da giderim 

veriminde azalmaya sebep olduğu düşünülmektedir. Pb(II) fortifikasyonu yapılmadan, 

gerçek numune ile adsorpsiyon uygulamaları sonucunda KOİ ve Cr 

konsantrasyonundaki azalma da bunun bir göstergesi olarak değerlendirilebilir. Zira, 

gerçek numunenin kendisi kullanılarak P-800-O3 ve P-800-HT10 ile yapılan denemeler 

sonucunda elde edilen KOİ ve Cr giderimleri sırasısyla (% 48, % 45) ve (% 40 ve % 39) 

olarak tespit edilmiştir.   
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4.5.2.8. Pb(II) giderim mekanizması 

 

Karbon esaslı adsorbentlerin yapısal özelliklerine bağlı olarak, bu maddeler ile 

Pb(II) gideriminde rol alabilen temel mekanizmalar; (i) negatif yüke sahip adsorbent 

yüzeyi ile pozitif yüklü Pb(II) iyonu arasında gerçekleşen elektrostatik etkileşim, (ii) 

iyon değişimi, (iii) adsorbent yüzeyindeki fonksiyonel gruplar ile Pb(II) iyonu arasında 

kompleks oluşumu ve (iv) Pb(II) iyonunun adsorbent yüzeyinde çökelmesi olarak 

sıralanmaktadır (Ifthikar vd., 2017; Wang vd., 2015). Bunlardan (i) nolu elektrostatik 

etkileşim üzerine kurulan mekanizmayı açıklayabilmek için adsorpsiyonun gerçekleştiği 

pH değerinde adsorbentin yüzey yükünün belirlenmesi gerekmektedir. (ii) numaralı 

iyon değişimi mekanizmasında, çözelti ortamındaki Pb(II) adsorbe edilirken adsorbent 

bünyesindeki Ca ve Mg’un da çözeltiye geçtiği ifade edilmektedir. İyon değişimi 

mekanizması, adsorpsiyondan sonra çözeltinin Ca ve Mg konsantrasyonundaki 

değişimin (artışın) belirlenmesi ile aydınlatılmaktadır. Bunun için genelde AAS tekniği 

kullanılmaktadır. Pb(II) iyonları ile adsorbent yüzeyindeki fonksiyonel gruplar arasında 

oluşabilecek kompleks oluşumuna dayanan (iii) numaralı mekanizma XPS tekniği 

kullanılarak izah edilmektedir. Son mekanizma olan, adsorbent yüzeyinde kimyasal 

çökelme ile Pb(II) giderimi ise XRD tekniği kullanılarak araştırılmaktadır.  

Bu bilgiler dikkate alınarak, P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentleri ile Pb(II) 

gideriminde; (i) numaralı elektrostatik etkileşimin rol aldığı ifade edilebilir. P-800-O3 

ve P-800-HT10’un pH 5’te yüzey yüklerinin -11.2 ve -10.6 mV olduğu tespit edilmiştir. 

Dolayısıyla, pozitif yüklü Pb(II) iyonu ile P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentlerinin 

negatif yüklü yüzeyleri arasında oluşan elektrostatik bir etkileşimin Pb(II)’nin 

adsorpsiyonuna katkı sağladığı düşünülmektedir. Benzer bir yorum, Largitte vd. (2016) 

tarafından, üç farklı selüloz esaslı başlangıç maddesinden (Terminalia catappa, 

Acrocomia karukerana ve Psidium guajava) hazırlanan aktif karbonlar ile sulu 

çözeltideki Pb(II) adsorpsiyonu için de yapılmıştır.  

P-800-O3 ve P-800-HT10 ile Pb(II) gideriminde iyon değişimi mekanizmasının 

da rol aldığı tespit edilmiştir. Bu durumu tespit etmek için, 200 mg/L Pb(II) iyonu 

bulunduran çözeltiye ve saf suya aynı miktarda adsorbentler ilave edilmiş ve optimum 

şartlardaki denemeden sonra çözeltideki Ca(II) ve Mg(II) iyonlarının miktarları AAS 

yardımıyla tayin edilmiştir. P-800-O3 ve P-800-HT10 kullanılarak yapılan 

adsorpsiyondan sonra, Pb(II) iyonu bulunduran çözeltideki Ca(II) miktarları sırasıyla 

54.7 ve 80.5 mg/L, Mg(II) miktarları ise sırasıyla 3.3 ve 2.1 mg/L olarak tayin 
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edilmiştir. Buna karşılık, adsorbentler ile temasta bulunan saf sudaki Ca(II) ve Mg(II) 

miktarlarının ihmal edilecek düzeyde olduğu tespit edilmiştir. Bu sonuçtan hareket ile, 

hem P-800-O3 ve hem de P-800-HT10 ile Pb(II) gideriminde Eşitlik (4.1) ve (4.2)’de 

gösterilen iyon değişimi mekanizmasının da rol aldığı ifade edilebilir. İyon değişimi 

mekanizmasının arıtma çamuru esaslı karbon ile Pb(II) gideriminde rol aldığı Ifthikar 

vd., (2017) ve Ho vd. (2017) tarafından yapılan çalışmalarda da belirtilmiştir. 

 

≡Ca + Pb
2+

  ≡Pb + Ca
2+ 

        (4.1) 

≡Mg + Pb
2+

  ≡Pb + Mg
2+ 

        (4.2) 

 

Hem P-800-O3 hem de P-800-HT10 adsorbentlerinin çözeltideki Pb(II)’yi 

adsorbe ettikleri XPS analizi ile de teyit edilmiştir. Şekil 4.54 (a) ve (b)’de görüldüğü 

gibi, adsorpsiyondan sonra her iki adsorbentin XPS analizinde Pb4f spektrumu 

kaydedilmiştir. Adsorbentlerin yüzeyinde Pb(II)’nin hangi türde bulunduğunu anlamak 

için ise Pb4f spektrumunun dekonvolüsyonu yapılmış ve elde edilen sonuçlar Şekil 4.54 

(c) ve (d)’de gösterilmiştir. Pb(II) adsorbe etmiş P-800-O3 için 139.1 eV’da görülen 

band, karbon yüzeyindeki oksijen içeren gruplar ile Pb(II) iyonları arasındaki oluşan 

-O–Pb türlerinden kaynaklanmaktadır. Buradaki R-grubunun alifatik türler olduğu 

düşünülmektedir (Yang vd., 2016). Buna karşılık, bu band P-800-HT10 için tespit 

edilememiştir. 139.5 eV’da görülen band ise, adsorbentlerin yüzeyindeki oluşan 

Pb(NO3)2 tuzundan kaynaklanmaktadır (Maldonado vd., 2016). Her iki adsorbent 

yüzeyinde N1s tespit edildiği için,  Pb(NO3)2 oluşumunun dikkate alınması gerektiği 

düşünülmüştür. Chen vd. (2012) tarafından, Pb4f dekonvolüsyonunda 140 eV’da 

görülen bandın Pb(II)’nin organokomplekslerine ait olduğu belirtilmiştir.  Bu sebepten 

dolayı, her iki adsorbent için 140.3 eV’da görülen bandın Pb(II)-organokompleks 

kaynaklı olabileceği ifade edilebilir. Dekonvolüsyonda yer alan sinyal şiddetinden, 

P-800-O3 ile Pb(II) gideriminde –O–Pb etkileşiminin daha belirgin olduğu ifade 

edilebilir. Bu durum, Şekil 4.54 (e) ve (f)’de verilen her iki adsorbent için elde edilen 

FT-IR spektrumlarında da görülmüştür. Özellikle, P-800-O3 için 1113 cm
-1

’de görülen 

C-O band şiddetinin adsorpsiyondan sonra azaldığı, bunu sebebinin C-O-Pb etkileşimi 

olduğu düşünülmüştür. Bu band, P-800-HT10’a ait FT-IR spekturumunda tespit 

edilmemiştir. 
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Şekil 4.54. Pb(II) adsorpsiyonu öncesi ve sonrası P-800-O3 (a) ve P-800-HT10 (b) XPS spektrumları, 

Pb(II) adsorbe etmiş P-800-O3 (c) ve P-800-HT10 (d) için elde edilen Pb4f XPS spektrumu 

dekonvolüsyonları ve adsorpsiyon öncesi ve sonrası P-800-O3 (e) ve P-800-HT10 (f) FT-IR spektrumları. 
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FT-IR spektrumlarında 874 cm
-1

’de görülen bant karbonatlı yapılara aittir 

(Maldonado vd., 2016). Adsorbentlerin yüzeyinde PbCO3 ve Pb3(CO3)2(OH)2 

oluşumuna sebep olan ve (iv) numaralı mekanizma kapsamına giren kimyasal 

çökelmenin de Pb(II) gideriminde etkili olduğu XRD ile yapılan taramalardan tespit 

edilmiştir. Adsorpsiyondan önce, hem P-800-O3 hem de P-800-HT10’un yüzeyinde 

CaCO3’ın bulunduğu tespit edilmiştir. Şekil 4.45’te görüldüğü gibi, adsorbentlerin XRD 

difraksiyonunda tespit edilen 2 açıları (20.8, 22.9, 29.3, 35.8, 39.2, 43, 47.4, 48.3°), 

(Aguayo-Villarreal vd., 2014; Maldonado vd. 2016) tarafından yapılan çalışmalarda 

belirtildiği gibi CaCO3’ın XRD difraksiyonunda tespit edilen açılar ile örtüşmektedir. 

Adsorpsiyondan sonra Pb(II) ile yüklenmiş adsorbentlerin Şekil 4.55’de gösterilen XRD 

difraktogramlarında ise yüzeyde PbCO3 ve Pb3(CO3)2(OH)2 yapılarının oluştuğu tespit 

edilmiştir. PbCO3 ve Pb3(CO3)2(OH)2 için 2 açılarının, anaerobik olarak çürütülmüş 

şeker kamışı atığı orijinli biyoçar ile Pb(II) giderimi çalışmasında (Inyang vd., 2011) ve 

oksijen plazma ile muamele edilen şeftali çekirdeği-fındık kabuğu esaslı karbon 

malzemelerin Pb(II) gideriminde kullanıldığı çalışmada (Maldonado vd., 2016) 

belirtilen  PbCO3 ve Pb3(CO3)2(OH)2 açıları ile de uyumlu olduğu görülmüştür.    

 

 
 

Şekil 4.55. P-800-O3 ve P-800-HT10 ürünlerinin Pb(II) adsorpsiyon öncesi ve sonrası                         

XRD difraktogramları [1: CaCO3, 2: PbCO3, 3: Pb3(CO3)2(OH)2]. 
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Yukarıda izah edilen ve Pb(II) gideriminde etkili olduğu düşünülen mekanizmalar 

Şekil 4.56’de şematik olarak gösterilmiştir. 

 

 
 

Şekil 4.56. P-800-O3 ve P-800-HT10 ile Pb(II) giderim mekanizmasının şematik gösterimi. 

 

4.6. Maliyet Tahmini 

 

1 kg adsorbentin elde edilme maliyetinin tahmininde dikkate alınan hususlar, 

Bölüm 3.8’de detaylı bir şekilde izah edilmiştir. Başlangıç malzemesi olarak şilempenin 

ilk önce kurutulması, ardından piroliz işlemlerinin oksijen plazma ve H2O2-hidrotermal 

oksidasyon yöntemleri ile kombine edilmesi suretiyle elde edilen P-1000-O5-P, 

P-1000-HT10-P, P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentlerinin tahmini maliyetleri Tablo 

4.19’da verilmiştir.  
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Tablo 4.19. P-1000-O5-P, P-1000-HT10-P, P-800-O3 ve P-800-HT10 adsorbentlerinin tahmini 

maliyetleri. 

 

Maliyet unsuru P-1000-O5-P P-1000-HT10-P P-800-O3 P-800-HT10 

VH2O2×CH2O2   

 
- 

16.100 
10 L H2O2 /kg×1.610 

$/L 
- 

16.100 
10 L H2O2 /kg×1.610 

$/L 

VO2×CO2 

 

0.092 
0.3 m3 O2 /kg×0.305 

$/ m3 

 
0.017 
0.054 m3 O2/kg×0.305 $/ 

m3 
 

VN2×CN2 

 

0.122 
0.3 m3 N2 /kg×0.305 

$/ m3 

0.122 
0.4 m3 N2 /kg×0.305 $/ 

m3 

0.046 
0.15 m3 N2 /kg×0.305 $/ 

m3 

0.046 
0.15 m3 N2 /kg×0.305 

$/ m3 

Kurutma, karbonizasyon ve 

aktivasyon için  

Velektriksel enerji×Celektriksel enerji 

0.634 
7.367 kW/kg × 0.086 

$/kW 

0.702 
8.153 kW/kg × 0.086 

$/kW 

0.315 
3.664 kW/kg × 0.086 

$/kW 

0.383 
4.452 kW/kg × 0.086 

$/kW 

Tahmini maliyet, $/kg 0.848 16.924 0.378 16.529 

 

 

Elde edilen adsorbentler arasında en düşük maliyete sahip olanlar, oksijen 

plazmanın kullanılmasıyla elde edilen P-1000-O5-P ve P-800-O3 adsorbentleridir. 

Hidrotermal yöntemde maliyeti artıran en önemli faktörün H2O2 olduğu tespit 

edilmiştir. Bu sonuç, oksijen plazma ile oksitleme yönteminin hem iki piroliz prosesi 

arasına yerleştirilerek aktif karbon üretiminde hem de karbon esaslı piroliz ürünlerinin 

oksitlenmesi aşamasında ekonomik bir kullanıma sahip olduğunu da göstermektedir. 

Oksijen plazmanın kullanıldığı yöntemin, H2O2-hidrotermal yöntemi ile genel olarak 

karşılaştırılması ise Tablo 4.20’de gösterilmiştir. Oksijen plazma yönteminin 

H2O2-hidrotermal yöntemine göre özellikle zaman açısından ve maliyet açısından daha 

büyük bir avantaja sahip olduğu ifade edilebilir. Ayrıca, Tablo 4.21’de görüldüğü gibi, 

bu çalışmada oksijen plazma yöntemi kullanılarak elde edilen adsorbentlerin, literatürde 

yer alan pek çok farklı başlangıç maddelerinden elde edilen aktif karbonlara göre daha 

düşük birim maliyete sahiptir. Bu sonuçtan hareket ile oksijen plazma yöntemine 

dayanan aktivasyon ve oksidasyon yöntemlerinin geleneksel aktivasyon yöntemlerine 

kıyasla daha ekonomik bir yaklaşıma sahip olduğu ifade edilebilir. Buna karşılık, H2O2-

hidrotermal yöntemi ile elde edilen aktif karbonların literatürde bulunan aktif 

karbonlara göre daha maliyetli olduğu da tespit edilmiştir.  Bunun sebebinin, kullanılan 

H2O2’nun maliyetinden kaynaklandığı ifade edilebilir.  
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Tablo 4.20. Oksijen plazma yöntemi ile H2O2-hidrotermal yönteminin genel olarak karşılaştırılması. 

 

Karşılaştırma faktörü Oksijen plazma yöntemi H2O2-hidrotermal yöntem 

Kimyasal kullanımı Yok Var (H2O2 kullanımı) 

Enerji sarfiyatı Var Var 

Zaman kazanımı Var (kısa süreli plazma uygulaması) Yok (uzun süreli hidrotermal işlem) 

Maliyet Düşük  Yüksek 

 

 

 

Tablo 4.21. Literatürde farklı başlangıç maddelerinden elde edilen aktif karbonların maliyetleri. 

 

Başlangıç 

maddesi 
Oksitleme veya 

aktivasyon yöntemi 
Maliyet unsuru 

Maliyet 

($/kg) 
Kaynak 

Muz kabuğu 
Kimyasal aktivasyon  

(KOH/NaOH) 

Başlangıç maddesi, kimyasal 

kullanımı, elektriksel enerji 

ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 

0.900 Liew vd., 2018 

Artocarpus 

meyvesi kabuğu 
Fiziksel aktivasyon  

(Su buharı) 

Başlangıç maddesi taşıma ücreti, 

su buharı kullanımı elektriksel 

enerji ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 

1.670 
Selvaraju vd., 

2017 

Badem kabuğu  
Fiziksel aktivasyon  

(Su buharı) 

Başlangıç maddesi, su buharı 

kullanımı, elektriksel enerji 

ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 

1.910 Toles vd.,  2000 

Badem kabuğu  
Fiziksel aktivasyon 

(CO
2
) 

Başlangıç maddesi, CO2 gazı 

kullanımı, elektriksel enerji 

ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 

2.930 Toles vd.,  2000 

P-1000-O5-P Oksijen plazma yöntemi O2 kullanımı, elektriksel enerji 

ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 
0.848 Bu Çalışma 

P-1000-HT10-P 
H2O2-hidrotermal 

yöntem 
H2O2 kullanımı, elektriksel 

enerji ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 
16.924 Bu Çalışma 

P-800-O3 Oksijen plazma yöntemi O2 kullanımı, elektriksel enerji 

ihtiyacı, N2 gaz kullanımı 
0.378 Bu Çalışma 

P-800-HT10 
H2O2-hidrotermal 

yöntem 
H2O2 kullanımı, elektriksel 

enerji ihtiyacı, N2 gazı kullanımı 
16.529 Bu Çalışma 
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5. SONUÇLAR VE ÖNERİLER 

 

Yapılan çalışmalar sonucunda, endüstriyel bir atık olan sıvı haldeki şilempenin 

aktif karbon üretiminde başlangıç maddesi olarak başarılı bir şekilde kullanılabileceği 

tespit edilmiştir. Geleneksel karbon aktivasyon prosesleri, kimyasal veya fiziksel 

yöntemler ile karbon yüzeyinde oluşturulan oksijen içeren grupların sonraki ısıl işlem 

(piroliz) ile COx gazları halinde uzaklaştırılması ve gözeneklerin oluşturulması esasına 

dayanmaktadır. Bu çalışma yapılana kadar, oksijen plazma tekniği literatürde yalnızca 

karbon esaslı maddelerin yüzeyinin oksitlenmesinde, başka bir ifade ile oksijen içeren 

fonksiyonel gruplarca zenginleştirilmesinde kullanılmıştır. Dolayısıyla, tez 

kapsamındaki çalışmalar ile, oksijen plazma tekniğinin iki piroliz prosesi arasına 

yerleştirilmesi suretiyle aktif karbon üretiminde bir oksidasyon basamağı olarak 

kullanılabileceği ilk defa gösterilmiştir. Bu yeni yaklaşım sayesinde, aktivasyon prosesi, 

diğer geleneksel aktivasyon yöntemlerine kıyasla daha kısa sürede 

gerçekleştirilebilmektedir ve daha çevre dostu özelliğe sahiptir. Ayrıca, elde edilen 

sonuçlar, oksijen plazma yönteminin aktivasyon işlemindeki etkinliğinin piroliz 

sıcaklığına bağlı olduğunu da göstermiştir. Çalışmalarda, 5 dakika boyunca uygulanan 

plazmanın 1000 
o
C’de gerçekleştirilen iki piroliz prosesi arasına yerleştirilmesi 

sayesinde mikrogözenekli yapıda (Vmicro=0.452 cm
3
/g) oldukça büyük yüzey alanına 

sahip (832 m
2
/g) şilempe esaslı bir aktif karbon elde edilmiştir. Çalışmalarda ayrıca, 

çevre dostu yaklaşıma sahip bir diğer oksidasyon yöntemi olan, H2O2-hidrotermal 

yönteminin de mevcut kimyasal aktivasyon yöntemlerine alternatif olarak aktif karbon 

üretiminde kullanılabileceği gösterilmiştir. Bu yöntemde ise, 10 mL H2O2’nin 

kullanıldığı hidrotermal oksidasyon basamağının 1000 
o
C’de gerçekleştirilen iki piroliz 

prosesi arasına yerleştirilmesi ile adsorpsiyon için uygun özellikte (Vmicro=0.532 cm
3
/g, 

yüzey alanı= 989 m
2
/g) şilempe esaslı aktif karbon elde edilmiştir. Model organik 

kirletici olarak seçilen metilen mavisi ile gerçekleştirilen denemeler sayesinde, her iki 

aktivasyon yöntemi ile elde edilen P-1000-O5-P ve P-1000-HT10-P’nin adsorbent 

olarak etkili bir şekilde kullanılabileceği sonucuna ulaşılmıştır. Her iki adsorbentin 

metilen mavisi için Langmuir adsorpsiyon kapasitesinin (909.10 mg/g) litetürdeki pek 

çok karbon esaslı adsorbentten daha yüksek olduğu tespit edilmiştir. Her iki adsorbentin 

de çözelti pH’ından bağımsız bir şekilde boyar maddelerin adsorpsiyonunda 

kullanılabilir özellikte olmaları, pratikteki uygulamalar için önemli bir avantaj olarak 
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değerlendirilmiştir. Söz konusu adsorbentler ile boyar madde gideriminde hem film 

difüzyonunun hem de partikül içi difüzyonun rol aldığı ve adsorpsiyonun endotermik 

özellikte ve kendiliğinden gerçekleşen bir proses olduğu anlaşılmıştır. Ayrıca, söz 

konusu adsorbentlerin giderim kapasitelerinde bir azalma olmadan en az 6 kez 

adsorpsiyon-desorpsiyon döngüsünde kullanılabilir özellikte olduğu görülmüştür. Farklı 

molekül boyutlarına sahip boyar maddeler ile yapılan denemeler sonucunda, elde edilen 

adsorbentlerin gözenek boyut dağılımının farklı boyar maddelerin giderimine uygun 

olduğu anlaşılmıştır. Ayrıca, elde edilen adsorbentlerin gerçek tesktil endüstrisi 

atıksularının arıtımında başarılı bir şekilde kullanılabileceği de tespit edilmiştir.  

Diğer model kirletici olarak ele alınan Pb(II) ile gerçekleştirilen ön denemelerde, 

giderimin adsorbentlerin yüzey alanından ziyade, yapısal özelliklerine bağlı olduğu 

sonucuna ulaşılmıştır. Ön denemeler sonucunda, en yüksek Pb(II) gideriminin 800 

o
C’de gerçekleştirilen piroliz ürününün (P-800) kullanılması ile elde edildiği, piroliz 

sıcaklığını artırmanın giderimde bir artış sağlamadığı görülmüştür. P-800 ürününe 

oksijen plazma ve H2O2-hidrotermal yöntem ile yapılan oksitleme işleminin Pb(II) 

giderimini artırdığı, ilave uygulanan (nihai) piroliz işleminin ise giderimde bir artışa 

sebep olmadığı tespit edilmiştir. Dolayısıyla, model kirletici olarak Pb(II) ile yapılan 

adsorpsiyon denemelerinde P-800’ün plazma ve H2O2 ile oksitlenmiş hallerinin 

kullanılması gerektiği görülmüştür. Oksijen plazma süresinin ve H2O2 miktarının 

optimizasyonu sonucunda, en uygun adsorbentlerin plazma süresinin 3 dakika, H2O2 

miktarının ise 10 mL olduğu durumlarda elde edilen ürünler (sırasıyla P-800-O3 ve 

P-800-HT10) oldugu anlaşılmıştır. Bu adsorbentler ile yapılan daha sonraki adsorpsiyon 

denemelerinde Pb(II) gideriminin pH’a bağlı olduğu ve en uygun pH değerinin 5 olduğu 

tespit edilmiştir. Pb(II)’nin gideriminde film difüzyonu ile partikül içi difüzyon 

modellerinin etkili olduğu anlaşılmıştır. Adsorpsiyonun kendiliğinden gerçekleşen ve 

ekzotermik özellikte olduğu görülmüştür. Giderim mekanizmasının incelenmesi 

sonucunda, elektrostatik etkileşim, iyon değişimi, kompleks oluşumu ve kimyasal 

çökelme olaylarının Pb(II) gideriminde rol aldığı anlaşılmıştır. Pb(II) gideriminde 

kimyasal adsorpsiyonun gerçekleştiği, ikinci adsorpsiyon-desorpsiyon dögüsünden 

sonra giderim kapasitesinin düşmesinden de anlaşılmıştır. Elde edilen P-800-O3 ve 

P-800-HT10’nun gerçek atıksulardan Pb(II) gideriminde de kullanılabileceği 

görülmüştür.     

Maliyet tahmini ile ilgili yapılan çalışmalar, H2O2-hidrotermal yönteme kıyasla, 

oksijen plazma tekniğinin aktif karbon elde etmede ve oksitlenmiş karbon esaslı 
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adsorbentler hazırlamada daha ekonomik bir yöntem olarak kullanılabileceğini 

göstermiştir.  Oksijen plazma ile elde edilen ürünlerin maliyetlerinin literatürdeki bazı 

adsorbentlerin maliyetlerinden daha düşük ve karşılaştırılabilir özellikte olduğu da tespit 

edilmiştir.  

Sonuç olarak, endüstriyel bir atık madde olan şilempenin kullanılmasıyla çevre 

dostu yaklaşımlara sahip aktivasyon yöntemleri ile katma değeri olan aktif karbonlar 

elde edilmiş ve bunların kirleticilerin adsorpsiyonunda etkili bir şekilde kullanılma 

potansiyellerine sahip oldukları ortaya konulmuştur. Elde edilen tüm sonuçlar dikkate 

alındığında, tezin amacı ve hedeflerine ulaşıldığı açıkça ifade edilebilir.  Daha sonraki 

aşamalarda gerçekleştirilecek olan çalışmalar için ise aşağıdaki hususlar önerilebilir; 

 

i. Tez kapsamında kullanılan süreçlerin yaşam döngü analizleri yapılabilir.  

ii. Oksijen plazma ile aktivasyon yönteminin farklı başlangıç maddelerine olan 

davranışı incelenebilir. 

iii. Oksijen dışında, farklı türdeki gazlar ile elde edilecek plazma şartlarında karbon 

esaslı maddelerin yüzeylerinin fonksiyonlandırılması ve kirleticilerin gideriminde 

kullanılması araştırılabilir.  

iv. Hidrotermal şartlarda karbon esaslı adsorbentlerin yüzey modifikasyonları ve 

adsorbent olarak kullanılma potansiyelleri araştırılabilir.  

v. Sıvı haldeki şilempenin doğrudan hidrotermal şartlarda karbon ürünlerine 

dönüştürülmesi ve karakterizasyonu konusu araştırılabilir.   

vi. Toz haldeki şilempe esaslı-aktif karbona veya -karbon esaslı maddelere magnetik 

özellik kazandırıp, sudan daha kolay ayrılabilen bir adsorbent elde edilmesi ve su 

arıtımında kullanılma potansiyeli araştırılabilir.  

vii. Farklı destek maddeleri üzerine şilempenin emdirilmesi ve aktivasyon işlemleri ile 

sürekli sistem adsorpsiyon denemeleri için granül halde şilempe esaslı bir aktif 

karbon elde edilmesi konusu araştırılabilir.  
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