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Halk saghg icin tehdit olusturan fenoliin sulardan diisiik maliyetli
bir aktif karbon ile giderimi

Behzat BALCI' , Fatma Elcin ERKURT?, Emine Su TURAN?

OzZET

Bu calismada, sucul canlilar ve halk sagligi icin
tehdit olusturan fenoliin sulardan gideriminde, disik
maliyetli bir adsorbent olarak Eucalyptus camaldulensis
kokenli aktif karbon (ECAK) kullanilmistir. Adsorpsiyon
slireci Uizerine temas zamani, pH, sicaklik, ECAK dozu ve
baslangic fenol konsantrasyonu gibi cesitli parametrelerin
etkisi arastinlmistir.  Yapilan calismalar, adsorpsiyon
streci lizerine pH’in, ECAK dozunun ve baslangic
fenol konsantrasyonunun onemli dlciide etki ettigini
gostermistir. Adsorpsiyon kapasitesi 500 mg/L fenol icin
pH 5°de, 20 °C’de ve 1 gram ECAK dozu ile 107,25 mg/g
olarak bulunmustur. Maksimum adsorpsiyon kapasitesi
Langmuir izotermi tarafindan 136,5 mg/g olarak tahmin
edilmistir. Freundlich izotermi adsorpsiyon siirecini 0,997

korelasyon katsayisi ile basarili bir sekilde tanimlanmstir.

Anahtar Kelimeler: Eucalyptus camaldulensis,

fenol, adsorpsiyon, langmuir, freundlichi

ABSTRACT

In this study, a low cost activated carbon which
based on Eucalyptus camaldulensis barks (ECAC) was
used for the removal of phenol, threat to aquatic
organisms and public health, from water. The effect
of contact time, temperature, ECAC dosage and initial
phenol concentration on adsorption process were
investigated. It was found that pH, ECAC dosage and
initial phenol concentration had a significant effect
on adsorption process. The adsorption capacity was
found to be 107.25 mg/g for 500 mg/L phenol at
pH 5, 20 °C with 1 g ECAC dosage. The maximum
adsorption capacity was predicted 136.5 mg/g by
Langmuir isotherm. Freundlich isotherm described the
adsorption process successfully by a 0.997 correlation

coefficient.
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GIRIS

Sucul ortamlardaki canlilar ve halk sagligi icin
onemli bir tehdit olusturan fenol ve bilesikleri su
kaynaklar icin potansiyel kirleticiler pozisyonundadir.
Fenol ve tirevleri; rafineri, petrokimya, kok ve
komir isleme atik sulan vasitasiyla sucul ortamlara
ulasmaktadir (1). Fenol konsantrasyonu, rafineri
endustrileri atik sularinda 500 mg/L’ye, petrokimya
atik
komur isleme atik sularinda 3900 mg/L’ye kadar
ulasabilmektedir (2).

sagligina toksik etki gostermesinden dolayi tehlikeli

endustrileri sularinda 1200 mg/L'ye ve

Bircok fenol bilesigi, insan

kirleticiler arasinda simflandinlmistir. Fenolun sucul
ortamlarda 1 pg/L gibi dusiik konsantrasyondaki
mevcudiyeti bile sucul organizmalar iizerine toksik
etki
insanlar tarafindan tiketilmesi sonucunda siddetli

gostermektedir. Fenol kirligi iceren sularin
agrilar, kilcal damar hasar1 ve o6limler meydana
gelebilmektedir. icme sularinda fenoliin varligi kétii
tat ve kokuya sebep olmaktadir (3). Atik sulardan
fenol giderme yontemleri arasinda adsorpsiyon
yontemi, yuksek verimli c¢ikis suyu eldesi, kolay
uygulama, camur olusturmama gibi oOzelliklerden
dolay1 on plana cikmaktadir (4). Aktif karbon yliksek
ylizey alanindan ve kaliteli ¢ikis suyu saglamasindan
dolay1 adsorpsiyon proseslerinde yaygin kullanilan bir
adsorbenttir. Ancak bunun yaninda aktif karbonun,
komdur gibi pahali hammaddelerden elde edilmesi, bu

malzemenin kullanimina sinir getirmektedir (5).

Bucalismada;suculortamdabulunanorganizmalara
ve halk sagligina olumsuz etkiler gosteren fenoliin,
Eucalyptus camaldulensis kabuklarindan elde
edilmis ve NaOH ile aktive edilmis olan aktif karbon
(ECAK)

amaclanmistir.  Eucalyptus kabuklari, bol bulunan,

ile sulu fazdan adsorpsiyonla giderimi

yenilenebilir ve dusik maliyetli bir organik kaynak
olmasindan dolay1 aktif karbon uretiminde ham
madde olarak tercih edilmistir.
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GEREC ve YONTEM

ECAK Eldesi
Eucalyptus kabuklari, Cukurova Universitesi
Balcali Kampusiindeki Eucalyptus camaldulensis

agaclarindan toplanmistir. Kabuklar kir ve tozdan
arindinlmak icin distile su ile yikanarak etlivde
Daha
sonra kabuklar parcalanip, karbonizasyon islemi icin

60°C’de, 48 saat boyunca kurutulmustur.

kil finminda 400°C’de, 3 saat sire 1sil isleme tabi
tutulmustur. 10 g karbonize edilmis kabuk 4 N, 500
mL NaOH cozeltisinde, 80 °C’de sivi faz tamamen
buharlasana kadar karistinlmistir. Kimyasal olarak
aktive edilen karbon 600°C’de, 2 saat boyunca
yeniden 1si1l aktivasyona tabii tutulmustur. Elde edilen
aktif karbon parcalanmis ve calisma icin elek analizi
ile ortalama 0,5 mm tane boyutuna getirilmistir.

Fenol Analizi

Fenol tayini sepektrofotometrik yontemle
gerceklestirilmistir. Fenol alkali ortamda potasyum
ferrisiyanit varliginda 4-amino antipirin ile reaksiyona
girerek turuncu bir renk olusturur. Cozeltideki kalinti
fenol konsantrasyonu, olusan rengin 500 nm dalga
boyunda absorbsiyonuna dayali olarak hazirlanan
calisma egrisinden tespit edilmistir.
Adsorpsiyon Calismalar

Fenoliin ECAK tarafindan adsorpsiyonla giderilmesi
sureci uzerine temas zamaninin (5, 10, 20, 30, 40,
50, 60, 70, 80, 100 ve 120 dk.), pH’in (3, 4, 5, 6, 7,
8, 9 ve 10), cozelti sicakiigimn (10, 20, 30, 40, 50
°C), ECAK dozunun (1, 2 ve 3 g) ve baslangic fenol
konsantrasyonunun (100, 200, 300 400 ve 500 mg/L)
etkisi arastinlmistir. Yapilan adsorpsiyon calismasi
kesikli surec¢ olup, 500 mL erlenmayerlerde ve 250
mL hacminde sulu cozeltide gerceklestirilmistir.
250
calkalayici ile saglanmistir.

Kanstirma islemi rpm‘de, sicaklik ayarli



BULGULAR
Adsorpsiyon Denge Zamani

Adsorpsiyon  siirecleri  denge tepkimelerine
benzeyen sireclerdir. Sivi fazdaki adsorbatin (tutunan
madde) konsantrasyonu ile kati faz tzerinde tutulan
adsorbatin konsantrasyonu dengeye ulastigi zaman
adsorpsiyon tamamlanir. Denge zamanini belirlemek
icin sabit sicaklikta, denge anina kadar kati fazin
birim grami Uzerinde tutulan adsorbat miktar (qt)
zamana kars1 grafige gecirilir (6).

Adsorpsiyon denge zamani calismast 500 mg/L
fenol icin pH 7’de, 20 °C’de ve 1 gram ECAK dozu ile
gerceklestirilmistir. Bu calismada, adsorpsiyon denge
zamaninin 100 dk. oldugu tespit edilmistir. Denge
zamaninda hesaplanan adsorpsiyon kapasitesi 97,25

mg/g’dir. Adsorpsiyon kapasitesi (q) kullanilarak

hesaplanmistir.  Hesaplamada kullanilan  formdl
asagida ve adsorpsiyon denge grafigi Sekil 1’de
verilmistir.
g€ C.V
W

Esitlik 1’de q, adsorpsiyon kapasitesi (mg/g),
C0, baslangic fenol konsantrasyonu (mg/L), Ce, cikis
fenol konsantrasyonu (mg/L), V, cozelti hacmi (L) ve
W, adsorbent kiitlesini (g) ifade eder.
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Sekil1. Adsorpsiyon denge zaman

pH’in Adsorpsiyon Siirecine Etkisi

pH’1n adsorpsiyon sireci uzerine olan etkisinin
arastirilmasi, 500 mg/L fenol icin, 20 °C’de ve 1
gram ECAK dozu ile gerceklestirilmistir. Adsorbentin
yuzey yuku ve cozeltideki iyon konsantrasyonu
ortamin pH’ina bagli olarak degisebileceginden, pH
adsorpsiyon sureclerinde en onemli parametrelerden
biridir
etkileyebilmektedir (7). Calismamizda fenol icin en

ve adsorbentin adsorpsiyon kapasitesini
yliksek adsorpsiyon kapasitesinin pH 5’te gerceklestigi
gostermistir. pH 5’te ECAK’1n fenol icin adsorpsiyon
kapasitesi 107,25 mg/g bulunurken, pH 3 ve 10’da
sirasiyla76,85ve 52,75 mg/golarak bulunmustur. Fenol
zayif bir asit olup pKa degeri 9,89’dur. pKa degerinden
bliyik pH degerlerinde cozeltideki fenol daha cok
iyon halinde bulunmaktadir. Bunun vyaninda pH
degeri pKa degerinden azaldikca ¢ozeltideki fenoliin
molekiler halde bulunma vylizdesi artmaktadir.
Fenoluin molekiiler halde bulunmasi kati faz yizeyine
daha kolay tutunmasini saglayabilmektedir. Yiiksek pH
degerlerinde elde edilen diisiik adsorpsiyon kapasitesi,
fenoliin bu pH degerlerinde daha cok iyon halinde
bulunmasindan ve adsorpsiyonunun zorlasmasindan
oldugu disiuiniilmektedir. Bunun yaninda, pH 3 ve 4
‘de fenoliin pH 5’e gore daha fazla molekuler formda
bulunmasi ve buna bagli olarak daha ¢cok adsorbe olmasi
beklenirken, pH 3 ve 4’de adsorpsiyon kapasiteleri
pH 5’e gore dusus gostermistir. Bu durum, dusuk pH
degerlerinde artan H* iyonlarinin ECAK yiizeyinde
bulunan adsorpsiyon sitlerini isgal etmesi ve fenol
adsorpsiyonunu azaltmasi seklinde aciklanabilir (8).
Tim pH degerlerinde denge zamaninin 100 dk civan
oldugu tespit edilmistir. Optimum pH degeri olarak
5 secilmis ve sonraki calismalar bu pH degerinde
gerceklestirilmistir.
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Adsorpsiyon Siireci Uzerine Sicakhigin Etkisi

Adsorpsiyon  surecine

arastinldig

sicakligin  etkisinin
sirec, 500 mg/L fenol
konsantrasyonu, pH 5’de ve 1 gram ECAK dozu ile
gerceklestirilmistir. Yapilan calismalar, ECAK’1n fenol

deneysel

icin adsorpsiyon kapasitesinin sicakligin artmasiyla bir
miktar azaldigin1 gostermistir. Adsorpsiyon kapasitesi,
10, 20, 30, 40 ve 50 °C’de sirasiyla 108,5, 107,25,
104,25, 102,5 ve 101,2 mg/g olarak hesaplanmistir.
Elde edilen bulgular goz oniine alinarak, ekonomik
uygulanabilirlik agisindan 20°C optimum sicaklik
olarak secilmis ve bundan sonraki calismalar bu
sicaklikta gerceklestirilmistir.

Adsorpsiyon Siireci Uzerine ECAK Dozunun

Etkisi
ECAK doz calismalari, 500 mg/L fenol icin
20°C’de, pH b5’te gerceklestirilmistir. Yapilan

calismalar, ECAK dozunun artmasiyla adsorpsiyon
kapasitesinin azaldigini, fenol giderim veriminin ise
arttigin1 gostermistir. 1 g ve 3 g ECAK dozlan icin
adsorpsiyon kapasiteleri sirasiyla; 107,25 mg/g ve
39,3 mg/g olarak bulunmustur. Bunun yaninda 500
mg/L fenol, 1 ve 3 g adsorbent dozlar ile sirasiyla;
%85,48 ve %95,85 verimle giderilmistir. Adsorpsiyon
suireci lizerine ECAK dozunun etkisini gosteren grafik
Sekil 2’de verilmistir.
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Sekil 2. Adsorpsiyon siireci tizerine ECAK dozu etkisi
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Adsorpsiyon Siireci Uzerine Fenol
Konsantrasyonunun Etkisi
Adsorpsiyon sureci uzerine fenol

konsantrasyonunun etkisinin arastirilmasi icin yapilan
deneysel calisma; 20°C’de, pH 5’de ve 1 g ECAK dozu
ile gerceklestirilmistir. Yapilan calismalar, adsorpsiyon
kapasitesinin, fenol konsantrasyonunun artmasiyla
arttigim ve fenol konsantrasyonunun azalmasiyla
azaldigin1 gostermistir. Adsorpsiyon kapasiteleri 100
ve 500 mg/L fenol konsantrasyonlan icin sirasiyla;
24,125 ve 107,25 mg/g bulunmustur.

Adsorpsiyon izotermleri

Bu calismadan elde edilen sonuclar adsorpsiyon
surecini tanimlayabilmek icin en yaygin ve gecerli olan
Langmuir ve Freundlich izotermlerine uygulanmistir.

Adsorpsiyon Siireci Uzerine Fenol

Konsantrasyonunun Etkisi

Bu izoterm, adsorbent yiizeyinde adsorplayici
noktalarin oldugunu farz eder. Her adsorplayic
noktanin bir molekil adsorplayacagini kabul ederek
olusan tabakanin bir molekill kalinliginda bir
tabaka olacagim soyler. Denge halinde maksimum
adsorpsiyon kapasitesine ulasilmis ve yiizey tek
tabakayla kaplanmis olur (9). Langmuir esitliginin

lineer hali asagida verilmistir.

C C 1
+

e e
qe qmaks KL qmaks

Ce, adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltide kalan maddenin
konsantrasyonu (mg/l), ge, birim adsorbent lizerine
(mg/g), KL, adsorbatin
adsorptivitesine bagli olan sabit (l/mg), gmaks,
adsorbentin

toplanan madde miktan

maksimum adsorplama kapasitesini
(mg/g) ifade eder. gmaks ve KL Ce/ge’nin Ce’ye
karsi grafige gecirilmesi ile elde edilen dogrunun
egiminden ve kesim noktasindan hesaplanir.



Freundlich izotermi

Freundlich, ifade eden

ampirik bir denklem gelistirilmistir. Freundlich’e gore

adsorpsiyon  prosesini

bir adsorbentin yuzeyi Uzerinde bulunan adsorpsiyon
alanlan heterojendir yani farkli tirdeki adsorpsiyon
alanlarindan teskil edilmistir. Freundlich izoterminin
lineer esitligi asagida gosterilmistir.

logq, = logKF+llog C,
n

KF, izoterm sabitini (l/mg), n

adsorpsiyonun yogunlugunu gosterir. n degeri 0 ile bir

(birimsiz) ise

arasinda degerler alir. n degerinin 0’a yakinlig1 yiizey

heterojenitesinin  yogunlugunun yilksek oldugunu
gosterir (10). n ve KF degerleri, logge’nin logCe’ye
kars1 grafige gecirilmesi ile elde edilen dogrunun

egiminden ve kesim noktasindan hesaplanir.

Langmuir izotermi 0,984 korelasyon katsayisi ile
ECAK’1n fenol icin maksimum adsorpsiyon kapasitesini
136,5 mg/g olarak tahmin etmistir. Bu deger deneysel
sireclerden elde edilen adsorpsiyon kapasiteleri ile
uyum icerisindedir. Bunun yaninda Freundlich izotermi
0,997 korelasyon katsayisi ile adsorpsiyon sirecini
mikkemmel bir sekilde aciklamistir. Aktif karbon
ylizeyinin heterojen bir yapiya sahip oldugu g6z oniine
alindiginda, heterojen vyiizeylere sahip adsorpsiyon
streclerini tanimlayan Freundlich izoterminin bu stireci
basanli bir sekilde aciklamas1 beklenen bir durumdur.
Ayrica Freundlich izoterminden n degeri 0,484 olarak
bulunmus olup, bu deger vyiizey heterojenitesinin
yogun oldugunu gostermektedir.

Tablo 1’de farkli adsorbentlerin fenol icin benzer
sartlar altinda elde edilmis olan maksimum adsorpsiyon
kapasiteleri verilmistir. Tablo 1’de gorildiigl gibi
ECAK diger adsorbentlere gore genel olarak yiiksek
bir adsorpsiyon kapasitesi sergilemektedir. Bu
durum ECAK’in sulardan fenoliin adsorpsiyon ile
gideriminde oldukca elverisli bir adsorbent oldugunu

gostermektedir.
TARTISMA

Bu calismada; fenoliin, sulu cozeltiden degisen
kosullaraltindaEucalyptus camaldulensiskabuklarindan
elde edilen ve NaOH ile aktive edilmis olan aktif
karbon ile giderimi arastinlmistir. Yapilan calismalar,
adsorpsiyon sureci Uizerine pH’in, adsorbent dozunun
ve baslangic fenol konsantrasyonunun onemli derecede
etki ettigini gostermistir. Adsorpsiyon sireci icin
optimum pH’in 5 oldugu tespit edilmistir. 500 mg/L
fenol icin ECAK’in adsorpsiyon kapasitesinin, pH
5’de, 20 °C’de ve 1 gram ECAK dozu ile 107,25 mg/g
oldugu bulunmustur. Optimum sartlar altinda 3 gram
ECAK, 500 mg/L fenoli, 250 mL sulu ¢cozeltiden %95,85
verimle giderdigi tespit edilmistir. Langmuir izotermi,
ECAK’1n fenol icin maksimum adsorpsiyon kapasitesini
136,5 mg/g olarak tahmin etmistir. Freundlich izotermi
adsorpsiyon sirecini 0,997 korelasyon katsayisi ile
oldukca basanli bir sekilde tanimlamistir. Yapilan
calismalar Eucalyptus camaldulensis kabuklarindan
elde edilmis olan ve NaOH ile aktive edilen aktif
karbonun sulu c¢ozeltiden degisen sartlar altinda
fenolii etkin bir sekilde adsorpsiyon ile giderebildigini
gostermistir.

Tablo 1. Fenol Adsorpsiyonunda Farkli Adsorbentlerin Maksimum Adsorpsiyon Kapasitelerinin Karsilastirilmasi

Adsorbent izoterm Maks. Ads. Kap. (mg/g) Kaynak
Zeolit-Aktif Karbon Kompoziti Langmuir 37,92 (11)
Karbon Nano Tiip Langmuir 64,60 (12)
Manyetik Geri Kazanilabilir Karbon Langmuir 123,45 (13)
Manyetik Demir Oksit/Karbon Nano Kompozit Langmuir 19,35 (14)
Yumurta Kabugu Kokenli Aktif Karbon Langmuir 191.87 (15)

ECAK Langmuir 136,5 Bu Calisma
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