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ÖZET 

 

BUĞDAY KABUĞU BİYOSİLİKASINDAN NANOGÖZENEKLİ SİLİKA 

MALZEME ÜRETİMİ VE SULUÇÖZLETİLERDEN KURŞUN GİDERİMİNDE 

KULLANILMASI 

 

Pınar TERZİOĞLU 

 

Biyomühendislik Anabilim Dalı 

Doktora Tezi 

 

Tez Danışmanı: Prof. Dr. Sevil YÜCEL 

Eş Danışman: Doç. Dr. Mehmet ÖZTÜRK 

 

Endüstrinin hızla gelişmesi ile pek çok teknolojik yenilik hayatımıza girerken, 

sanayileşme sonucunda meydana gelen ciddi çevresel kirlilikler yadsınamaz bir boyut 

almıştır. Çevre kirliliği açısından güncel bir sorun olan ağır metal kirliliği canlı sağlığı 

için ciddi sorunlar oluşturmaktadır. Endüstriyel atık sularda bulunan ağır metaller 

özellikle su ve toprağa karışarak bitkiler ve hayvanlar tarafından depo edilmekte ve gıda 

zincirine katılarak insanlarda sağlık problemlerine yol açmaktadır. Ağır metal 

gideriminde yaygın olarak adsorpsiyon yöntemi özellikle ucuz ve kolay olduğu için 

tercih edilmektedir. 

Avrupa Birliği ülkelerinde ve pek çok ülkenin gündeminde olan mevcut stratejilerden 

sürdürülebilir kalkınmaya bağlı olarak atık maddelerin değerlendirilmesi önemli bir 

konudur. Atık maddelerin birincil olarak yeniden kullanılarak ya da geri dönüştürülerek 

malzeme üretiminde değerlendirilmesi yer almaktadır. Diğer değerlendirme yöntemleri 

olarak enerji alanında kullanımı ve eğer mümkün ise ekolojik olarak yararlı yöntemlerle 

bertarafı sayılabilir. Diğer bir açıdan giderek artış gösteren atık küller küresel ısınmaya 

ve çevre kirliliğine sebep olmaktadır. Bu yüzden tarımsal atık küllerin değerlendirilmesi 

ve özelliklerinin belirlenmesi amacıyla kimyasının araştırılması bilim camiasının ele 

aldığı güncel başlıklardandır. 
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Buğday önemli bir tahıl ürünüdür. Buğdayın kabuklarının ayrılması sonucunda fazla 

miktarda buğday kabuğu açığa çıkmaktadır. Bu kabuklar genellikle yakılmakta ve katı 

atık olarak buğday kabuğu külü oluşmaktadır. Çoğu zaman kabuklar arazilerde 

terkedilmekte ve çevre kirliliğine sebep olmaktadır. Küller silika temelli malzemelerin 

sentezlenmesi için kullanılabilecek amorf yapıda silika içermektedir. 

Bu tez çalışmasında, sulu çözeltilerden kurşun iyonlarının adsorpsiyonla gideriminde ilk 

kez buğday kabuğu silikası kullanılarak sentezlenen nanogözenekli silika malzemeler -

zeolit NaA ve silika aerojel- kullanıldı. Hammadde kaynağı olarak kullanılan buğday 

kabuğu asit ile saflaştırılarak silika ekstrakte edildi. Buğday kabuğu silikası ile 

sentezlenen adsorbanların fiziksel, kimyasal ve yüzey özelliklerine üretim koşullarının 

etkisi araştırıldı ve elde edilen sonuçlar Fourier Dönüşümlü Kızılötesi spektroskopisi, 

X-Işını Difraktometresi spektroskopisi, N2 adsorpsiyon yöntemi, taramalı elektron 

mikroskopisi ve Enerji Dağılımlı X-Işını spektroskopisi teknikleri kullanılarak tartışıldı. 

Nanogözenekli silika malzemeler ile sulu çözeltilerden kurşun giderimine adsorban 

miktarı, kurşun başlangıç konsantrasyonu, pH, sıcaklık ve zamanın etkisi kesikli 

sistemde incelendi. Zeolit NaA numuneleri ile kurşun giderimi çalışmaları Box-

Behnken yöntemi kullanılarak istatiksel olarak değerlendirildi. Adsorpsiyon koşulları 

optimize edildi ve adsorpsiyon mekanizmaları belirlendi. Denge adsorpsiyon verilerinin 

Langmuir, Freundlich ve Dubinin Radushkevich adsorpsiyon modellerine uygunluğu 

incelendi. Zeolit NaA ve silika aerojellerin rejenerasyonu sırasıyla farklı 

konsantrasyonlardaki tuz ve asit çözeltileri kullanılarak gerçekleştirildi. 

Nanogözenekli silika malzemelerin gözenek boyutlarının ve yüzey alanlarının sırasıyla 

3.26-45.75 nm ve 0.48-328.88 m2 g-1 aralığında değiştiği tespit edildi. En iyi kurşun 

giderimi pH 5.5’te elde edildi. Tüm adsorbanlar için deneysel verilerin polinom 

(kuadratik)  modele uyduğu belirlendi. Sonuç olarak, zeolit NaA ve silika aerojelin 

etkili adsorbanlar olarak Pb(II) gideriminde kullanılabileceği anlaşıldı. 

 

Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, buğday kabuğu, kurşun, nanomalzeme, silika 

aerojel, zeolit NaA 
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ABSTRACT 

 

REMOVAL OF LEAD FROM AQUEOUS SOLUTIONS BY USING 

NANOPOROUS SILICA MATERIALS OBTAINED FROM WHEAT HUSK 

BIOSILICA  

 

Pınar TERZİOĞLU 

 

Department of Bioengineering 

PhD. Thesis 

 

Adviser: Prof. Dr. Sevil YÜCEL 

Co-Adviser: Assoc. Prof. Mehmet ÖZTÜRK 

 

Various technological innovations came into our lives with the rapid development of the 

industry and serious environmental pollution occurred as a result of industrialization 

which is incontrovertible. The heavy metal pollution poses a serious problem for health 

that is a current problem in terms of environmental pollution. The heavy metals in 

industrial waste water are deposited especially by water and soil, blending by plants and 

animals and then leads to health problems in people by participating to the food chain. 

The adsorption method is widely preferred for heavy metal removal due to being 

inexpensive and easy. 

The evaluation of wastes is an important issue depending on the sustainable 

development of the existing strategy on the agenda of European Union countries and 

many others. The evaluation of waste materilas by reusing or recycling to produce 

materials is located primarily. The other evaluation methods are using the wastes in 

energy field and if possible disposal them with the ecologically advantageous methods. 

In another aspect, gradually increasing ash wastes leads to global warming and 

environmental pollution. Therefore, evaluation of agricultural waste ashes and 

investigation the chemistry in order to determine the properties of ashes is one of the 

current topics to be addressed by the scientific community. 
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Wheat is a major crop product. Dehusking results in large quantities of the wheat husk 

that is generally burned and produces a solid waste – the wheat husk ash. Most of the 

times, the ashes are either dumped or left to their fate, thus one way or another it can 

cause pollution.  Ashes consist of amorphous silica that can be used to synthesize the 

silica-based materials.  

The current study aimed to utilize agricultural waste, wheat husk to produce nanoporous 

silica materials as zeolite NaA and silica aerogel for the first time to use for the 

adsorption of lead ions from aqueous solutions. The silica is extracted from the raw 

material, wheat husk that was leached by acid. The effect of production conditions on 

the surface and physical properties of adsorbents obtained from wheat husk silica were 

investigated and discussed based on the results obtained by means of various techniques 

including N2 adsorption, Fourier transform infrared, X-ray diffraction, scanning electron 

microscope  and energy dispersive X-ray. The influence of adsorbent dose, initial lead 

concentration, pH, temperature and time on lead removal from aqueous solutions by use 

of nano-porous silica materials were evaluated in the batch system. The lead removal by 

zeolite NaA was evaluated statistically using the Box-Behnken method. The adsorption 

conditions were optimized, and the mechanisms of adsorption are determined. 

Equilibrium adsorption data were applied to Langmuir, Freundlich, and Dubinin 

Radushkevich adsorption model. Regeneration of zeolite NaA and silica aerogel 

samples were carried out by using different strength of salt and acid solutions, 

respectively.  

The pore size and surface area of nanoporous silica materials were ranged between 

3.26-45.75 nm and 0.48-328.88 m2 g-1, respectively. Maximum Pb(II) removal was 

obtained at pH 5.5. The polynomial (quadratic) model provided the best fit to 

experimental data were for all adsorbents. Consequently, zeolite NaA and silica aerogel 

were found to be effective adsorbents to remove lead Pb(II). 

Keywords: Adsorption, lead, nanomaterial, silica aerogel, wheat husk, zeolite NaA  
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BÖLÜM 1 

GİRİŞ 

1.1 Literatür Özeti 

Buğday kabuğu, buğday tanesinin üzerinde büyümesi sırasında doğal olarak oluşan 

kılıftır. Buğdayın öğütülmesi işlemi sonucunda açığa çıkan ve genellikle katı atık olarak 

nitelendirilen buğday kabuğu yapısında yüksek saflıkta ve amorf yapıda silika 

içermektedir. Buğday kabuğundan kalsinasyon ve bazik ortamda ekstraksiyon ile beyaz 

toz halinde buğday kabuğu silikası elde edilmektedir. Elde edilen silika yeni bir silika 

kaynağı olarak silika aerojel ve zeolit gibi gözenekli silika malzemelerin 

sentezlenmesinde kullanılabilir [1].  

Zeolitler, doğal olarak bulanabilen veya geniş bir por boyutu ve topolojisinde 

sentezlenebilen kristalin alümina silikat moleküler eleklerdir [1]. Zeolit iskelet yapıları 

paylaşılan oksijen atomları ile bağlanmış silika ve alümina tetrahedral birimlerden 

oluşmaktadır [2]. Zeolitler farklı silika kaynakları kullanılarak sentezlenebilir. Silika 

eldesi sodyum silikat, silika jel, silisik asit ve reaktif amorf katı silika gibi kaynaklardan 

sağlanabilir [3]. Endüstriyel olarak zeolit üretimi için kil mineralleri ve doğal zeolit gibi 

bazı ucuz doğal malzemeler silis kaynağı olarak kullanılabilir fakat bu kaynakların 

yeniden işlenmesi öğütme, kalsinasyon ve eritme gibi yüksek enerji tüketen işlemleri 

içermektedir [4]. Ayrıca, zeolit üretiminde silika kaynağı olarak bitümlü şist külü [5], 

kömür uçucu külü [6], pirinç kabuğu külü [3], [4], [7], [8], [9], arpa kabuğu külü [1] 

gibi katı atıklar kullanılmıştır. 

Sentetik zeolitler arasında zeolit NaA özellikleri dolayısıyla ve çok daha düşük sıcaklık 

ve basınçta sentezlenebildikleri için ticari olarak en önemli zeolitlerden biridir [10]. 

Zeolit NaA yirminci yüzyılın ortalarında Milton tarafından bulunmuştur [11] ve o 

zamandan bu zamana kadar küresel markette giderek artan bir talebe sahiptir. 
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Silika aerojeller, yüksek oranda gözenekli, düşük yoğunluklu ve genellikle nano boyutlu 

gözeneklerden oluşan mikroyapılı malzemelerdir [12]. Silika aerojeller geleneksel 

olarak organik silisyum monamerleri kullanılarak sol-gel prosesinin ardından 

süperkritik kurutma işlemi ile hazırlanmaktadır [13]. Yüksek maliyetli organik silisyum 

hammaddelerin kullanımı ve süperkritik kurutma işlemi büyük ölçekli silika aerojel 

üretimi için kısıtlayıcı faktörlerdir. Bu yüzden, son yıllarda ucuz silika kaynaklarının 

kullanımı ve ortam şartlarında kurutma işlemi silika aerojel araştırma ve geliştirme 

çalışmalarının temelini oluşturmaktadır. Literatürde cam suyu [14], pirinç kabuğu külü 

[13], [15] ve küspe külü [16] gibi ucuz hammaddeler kullanarak atmosferik basınç 

altında kurutma ile silika aerojel üretimine yönelik çalışmalar yer almaktadır. 

Ağır metaller atomik yoğunluğu 6 g cm-3 olan bir grup metal ya da metaloidlerdir. 

Birçok ağır metal iyonu canlı organizmalar için toksiktir. Bu iyonlar parçalanmadığı 

için doğada kalıcıdır [1]. Kurşun; civa, kadminyum, krom ve arsenik gibi ciddi anlamda 

tehlikeli ağır metal grubunun içinde yer almaktadır [7]. İçme suyu içerisinde düşük 

konsantrasyonlarda olsa bile sürekli kurşun iyonlarını uzun süreli tüketmek, böbrek 

yetmezliği, koma, bulantı, kanser gibi birçok sağlık problemine sebep olmakta ve 

canlıların metabolik ve fizyolojik faaliyetlerinde aksamalara yol açmaktadır [7].  Bu 

yüzden ağır metal iyonlarının su ve atık sulardan giderimi canlı sağlığının korunması 

için önem arz etmektedir [1]. Ağır metal giderimi üzerine bugüne kadar kimyasal 

çöktürme, koagülasyon, ters osmoz, iyon değişimi ve adsorpsiyon gibi çeşitli yöntemler 

geliştirilmiştir. Bu yöntemler arasında adsorpsiyon basit, ucuz ve düşük derişimlerde 

bile etkili bir yöntem olduğu için yaygın olarak kullanılmaktadır [17], [18], [19]. 

Bugüne kadar çok sayıda sentetik zeolit türü ve silika aerojel laboratuvar ölçekli olarak 

sentezlenmiş ve birçok amaç için uygulanmıştır. Zeolitler yaygın olarak sorbent [20], 

[21], [22], [23], katalizör [23], [24], [25] ve katyon değiştirici [27], [28], [29] olarak 

kullanılmaktadır. Zeolitler, eşsiz iyon değişim ve sorpsiyon özellikleri dolayısıyla suyun 

yumuşatılması, amonyak, ağır ve radyoaktif metal giderimi gibi pek çok su arıtma 

prosesinde kullanılmıştır [30]. Silika aerojeller ısı yalıtımı, kataliz, ilaç salınım 

sistemleri, optik ve akustik uygulamalarda kullanılmıştır [12]. Bunların yanı sıra silika 

aerojeller ile ağır metal giderimine yönelik çalışmalar yapılmıştır [31], [32]. Zeolitler ve 

aerojeller sulu çözeltilerden ağır metal gideriminin incelenmesi için uygun 

adsorbanlardır. 
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1.2 Tezin Amacı 

Bu tez çalışmasının amacı, buğday kabuğu külünün yapısında bulunan silika ile zeolit 

NaA ve silika aerojel sentezlenmesi, elde edilen zeolitler ve silika aerojel ile sulu 

çözeltilerden kurşun gideriminde uygun proses koşullarını belirlenmesidir. 

1.3 Hipotez 

Yapılan çalışmada, ülkemizde her yıl yüksek miktarlarda atık madde olarak açığa çıkan 

buğday kabuğu külünden silika ekstrakte ederek farklı üretim koşullarında zeolit NaA 

ve silika aerojel sentezinde kullanılması, elde edilen gözenekli silika malzemelerden 

uygun olanlarının adsorban olarak seçilmesi ve seçilen zeolitin yüzey özelliklerinin 

sodyum klorür ile geliştirilerek sulu çözeltilerden kurşun giderilmesi hedeflendi. Tez 

çalışmasının sonucunda, buğday kabuğunun literatürde ilk kez zeolit NaA ve silika 

aerojel üretiminde silika kaynağı olarak değerlendirilmesine olanak sağlanmış olacaktır. 

Bu sayade, buğday kabuğu için yeni bir kullanım alanı oluşturularak ekonomik olarak 

değerlendirilmesinde ve atık yönetimine katkı sağlanmasında alternatif bir yaklaşım 

getirilmiş olacaktır.   
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BÖLÜM 2 

BUĞDAY KABUĞU 

Buğday (Triticum), buğdaygiller (Poaceae) familyasında bulunan ve dünyanın hemen 

hemen her yerinde yetişebilen bir tahıl çeşididir. Tahıllar içerisinde buğday; kolay 

yetiştirildiği, çeşitli gıdalara dönüşüm uygunluğu olduğu ve beslenmede önemli bir yere 

sahip olduğu için dünyada üretilen ve tüketilen tahıllar arasında mısırdan sonra birinci 

sırada yer almaktadır [33]. Buğday yapısında bulunan tokoferoller, tokotrienoller, 

karotenoidler, fenolik asitler, flavonoidler ve fitosteroller ile sağlık açısından oldukça 

yararlı bir besin maddesidir [34]. Birleşmiş Milletler Gıda ve Tarım Örgütü verilerine 

göre 2009-2013 yıllarına ait Dünya ve Türkiye buğday üretim miktarları Çizelge 2.1’de 

gösterilmektedir. Türkiye, dünya üretimindeki %3’lük payı ve ortalama 20 milyon 

tonluk üretimi ile dünya ülkeleri arasında 9. sırada yer almaktadır [35]. 

Çizelge 2.1 2009-2013 yıllarına ait Dünya ve Türkiye buğday üretimi [36] 

 2009 

(milyon 

ton) 

2010 

(milyon 

ton) 

2011 

(milyon 

ton) 

2012 

(milyon 

ton) 

2013 

(milyon 

ton) 

Dünya 685.8 653.8 702.4 659.6 714.2 

Türkiye 20.6 19.6 21.8 19.4 - 

2.1 Buğday kabuğu 

Buğday tanesi, meyve kabuğu (perikarp) ve tohum (tohum kabuğu, besin dokusu ve 

embriyo) olmak üzere iki ana morfolojik kısımdan oluşmaktadır [37]. Buğday tanesinin 

başlıca kısımları Şekil 2.1 ’de gösterilmektedir. 
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Şekil 2.1 Buğday tanesinin başlıca kısımları [38] 

Un fabrikalarında ham buğdayın işlenmesi sonucu ortaya çıkan önemli bir tarımsal yan 

ürün olan buğday kabuğu (kavuz ve lemma), buğday tanesini içine alan ve buğdayın 

%15-20’sini oluşturan dış kaplamadır [39]. 

Buğday kabuğu birçok organik life benzer yapıdadır. Buğday kabuğu selüloz (%36), 

hemi selüloz (%18), lignin (%16), nişasta (%9), protein (%6), yağ (%5) ve kül (%9) 

içeren bileşime sahip doğal bir liftir [40]. Buğday kabuğunun yapısında bulunan 

inorganik element miktarı yetiştiği bölgenin iklim şartlarına, toprağın yapısına, 

kullanılan gübre çeşidi ve miktarına göre değişiklik göstermektedir [37].  Buğday 

kabuğunun elementel bileşimi incelendiğinde yüksek miktarda karbon, oksijen, silis, 

potasyum ve az miktarda kükürt, fosfor, sodyum, magnezyum ve alüminyum içerdiği 

tespit edilmiştir [39]. 

Gıda endüstrisinde her yıl milyonlarca ton atık madde olarak açığa çıkan buğday 

kabukları yenilenebilir ve ekonomik olarak düşük katma değere sahip kaynaklardır. 

Buğday kabuklarının çok az bir miktarı gübre, hayvan yemi ve yakıt olarak 

değerlendirilmektedir [39], [40]. Buğday kabukları ile ilgili literatürde az sayıda çalışma 

bulunmaktadır. Buğday kabukları Si3N4 tellerin üretiminde ve adsorban madde olarak 

boyar madde gideriminde kullanılmıştır [40], [41], [42], [43]. 

http://www.robinsonlibrary.com/agriculture/plant/field/wheat.htm
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2.2 Buğday kabuğu külü 

Buğday tanelerinin ayıklanmasından sonra açığa çıkan buğday kabuklarının bir kısmı 

atık olarak toprak doldurma alanlarına boşaltılmakta büyük bir çoğunluğu ise yakılarak 

tarımsal alanlarda terk edilmektedir. Bu faaliyetler sonucunda buğday kabuğu ve açığa 

çıkan buğday kabuğu külü çevre kirliliği oluşturmaktadır.  Ayrıca, toprak verimini de 

olumsuz yönde etkilemektedir. Hâlbuki buğday kabuğu külü bir çeşit geri 

dönüştürülebilir katı atıktır. 

Buğday kabuğu külünün bileşimi yanma koşullarına,  buğday çeşidine, buğday 

kabuğunun nem içeriğine, iklime ve yetiştiği coğrafi alana 

bağlı olarak değişiklik göstermekle birlikte %40-80 oranında silisyum içermektedir. 

Silisyum dışında külün yapısında ağırlıklı olarak alüminyum, demir, kalsiyum, 

magnezyum, potasyum, sodyum elementleri bulunurken az miktarda bakır, çinko,  

mangan elementleri bulunmaktadır. Buğday kabuğu külünün yapısında bulunan 

alüminyum, demir, magnezyum, potasyum, sodyum gibi safsızlılar buğday kabuğunun 

seyreltik asit çözeltileri ile muamelesi sonucunda uzaklaştırılabilir. 

Buğday kabuğu külünün bileşimi ağırlıklı olarak yanma sıcaklığı ve yanma süresine 

göre değişiklik göstermektedir. Buğday kabuğunun yapısında amorf yapıda bulunan 

silika, yüksek sıcaklıklarda kristal hal olan kristobalit forma dönüşür [44]. Silikanın 

kristobalit formu amorf formuna göre çok daha karalı bir yapıya sahiptir. Ayrıca kristal 

halde bulunan silika içeren tozların solunması bir akciğer hastalığı olan silikoza sebep 

olmaktadır. Bu yüzden buğday kabuğu ve pirinç kabuğu gibi tarımsal atıkların kontrollü 

yanma koşullarında yakılarak amorf yapıda silika içeren kül elde edilmesi büyük önem 

taşımaktadır. 

Buğday kabuğunun 800°C ve altındaki sıcaklıklarda yakılması sonucu elde edilen külün 

yapısında bulunan silika amorf formdadır [45]. Amorf silika alkali ortamda düşük 

sıcaklıklarda ve düşük enerji metoduyla kolay bir şekilde ekstrakte edilebilir [46]. 

Doğada oksijenden sonra en çok bulunan element olan silisyum endüstriyel olarak 

kuartz kumunun 1300-1400°C’de sodyum karbonat ile reaksiyonu sonucunda yüksek 

enerji gerektiren ergitme prosesi ile elde edilmektedir [47]. Buğday kabuğu külünden 

silika eldesi, yüksek enerji gerektiren proseslere göre daha ekonomik bir alternatif 

olmanın yanısıra atık yönetimi uygulamalarına da katkı sağlayabilir. Bu sayade, 

kapsamlı uygulama alanlarına sahip silikon karbür, silisyum nitrür, silisyum tetra klorür, 
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saf silisyum, silika jel ve zeoliti de içeren silisyum esaslı bileşiklerin üretiminde ham 

madde olarak kullanılan, beyaz toz bir malzeme olan silika elde edilecektir. 

Literatürde buğday kabuğu külününde bulunan amorf yapıdaki silisin değerlendirilerek 

silikat türevlerinin elde edilmesine yönelik az sayıda çalışma yapılmıştır [45], [48]. 

Buğday kabuğu külünden silikanın ekstraksiyonu alkali ortamda yapılabilir çünkü 

düşük pH (pH<10) değerlerinde amorf silikanın çözünürlüğü yavaşken, yüksek pH 

(pH>10) değerlerinde hızla artmaktadır [47]. Böylece silikanın alkali ortamda buğday 

kabuğu külünden ekstraksiyonu yapılmaktadır [45].   

Terzioğlu ve Yücel [48], buğday kabuğunu 600°C’de yakarak elde ettikleri külden 

amorf silikayı ekstrakte etmişlerdir. Elde ettikleri sodyum silikat çözeltisini magnezyum 

tuzları ile reaksiyona sokarak magnezyum silikat üretmişlerdir. Sonuç olarak buğday 

kabuğu külünün silika temelli endüstriyel ürünlerin üretilmesinde ekonomik bir 

hammadde olarak kullanılabileceği tespit edilmiştir [48]. 

Terzioglu vd. [49] gerçekleştirdikleri bir diğer çalışmada yaklaşık %43 silika içeren 

buğday kabuğu külünden silikayı ekstrakte ederek baryum ve kalsiyum silikat 

üretiminde kullanmışlardır. Endüstriyel olarak baryum silikat baryum karbonatın silika 

ile 1600°C’de reaksiyonu ile elde edilmektedir [50]. Bu çalışmada, buğday kabuğu 

külünden ekstrakte edilen silika ile baryum silikat üretiminin geleneksel yönteme göre 

az enerji gerektiren bir alternatif olarak kullanılabileceği saptanmıştır [49]. 
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BÖLÜM 3 

GÖZENEKLİ SİLİKA MALZEMELER 

Doğal halde bulunan veya sentetik olarak elde edilen gözenekli silika malzemelerin 

gözenek boyutu, gözenek boyut dağılımı, bileşim ve yüzey özelliklerine bağlı olarak 

potansiyel uygulama alanları belirlenir. Aktif karbon, aktif alümina, silika jel, silika 

aerojel ve zeolitler endüstride yaygın olarak kullanılan inorganik gözenekli 

malzemelerdir  [51]. 

3.1 Zeolitler 

Zeolitler mikroporlu kristal, tetrahedral kafes yapısına sahip alümina silikatlardır. Zeolit 

mineralinin kompozisyonu kafes yapısında alüminyum, silis ve oksijen, gözeneklerinde 

iyon değiştirebilen alkali (Na, K vb.) ve toprak alkali (Ba, Ca, Mg vb.) metaller ve 

hidrat su olmak üzere üç bileşenden oluşmaktadır [52]. Doğal ve sentetik zeolitler 

endüstride katalizör, adsorban ve iyon değiştirici olarak pek çok alanda 

kullanılmaktadır.   

3.1.1 Zeolitlerin tarihçesi 

Doğal zeolitler yüzyıllar önce tapınakların ve piramitlerin yapımında, Kapadokya 

bölgesinde kiliselerin ve evlerin yapımında ve Roma döneminde çimento yapımında 

kullanılmıştır [53]. 

Stilbit (NaCa2Al5Si13O36•14H2O) olarak adlandırılan doğal zeolit minerali ilk kez İsveçli 

minerolog Axel Fredrick Cronsted tarafından 1756 yılında bulunmuştur [52]. Bu yeni 

mineral ısıtıldığında yapısında bulunan suyun mineral yüzeyinden şiddetli su buharı 

şeklinde uzaklaştığı ve su kabarcıklarının oluştuğu gözlemlendiğinden dolayı, Yunanca 
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‘‘zeo (kaynama)’’ ve ‘‘lithos (taş)’’ kelime kökleri kullanılarak kaynayan taş anlamına 

gelen zeolit terimi türetilmiştir [54]. 

Sonraki 200 yıl boyunca araştırma çalışmaları sınırlı sayıda malzeme bulunduğu için 

aralıklı olarak devam etmiştir. Bu süreçte zeolit minerallerinin adsorpsiyon, katyon 

değişimi ve dehidratasyon gibi özellikleri araştırılmıştır. A. Damour 1857 yılında zeolit 

mineralinin dehidratasyon özelliğini incelemiştir. A. Damour’un ardından 1858 yılında 

şabazit ve natrolit zeolitlerinin tuz çözeltileri ile iyon değişim özelliği H. Eichorn 

tarafından araştırılmıştır [55].  

St. Claire Deville 1862 yılında ilk kez labaratuvarda hidrotermal yöntemle zeolit, 

levinit, sentezlemiştir [56]. 1896 yıllında zeolitlerin gözenekli bir yapıya sahip olduğu, 

bazı organik maddeleri ve gazları adsorpladığı tespit edilmiştir [57]. 

1930 yılında ilk kez X-ışınları tekniği kullanılarak analsimin kristal yapı analizi L. 

Pauling ve W. H. Taylor tarafından gerçekleştirilmiştir. Bu çalışmada zeolitin yapısında 

yük dengesini sağlayan katyonlar, su molekülleri tarafından doldurulan boşluklar ve 3-

10 Å arasında değişen kanallar tespit edilmiştir [58]. James W. McBain 1932 yılında 

porlu katı mineraller olan zeolitleri gaz moleküllerine karşı seçici geçirgen 

özelliklerinden dolayı ‘‘moleküler elek’’ olarak adlandırmıştır [59]. 

Richard Barrer 1940’lı yılların başlarında bilinen mineral (leusit ve analsim) fazların 

dönüşümünü kuvvetli tuz çözeltilerinin etkisi altında oldukça yüksek sıcaklıklarda (170-

270°C) araştırmıştır. R. Barrer bu yaklaşımı kullanarak 1948 yılında moderniti 

sentezlemiştir [56]. 

Robert Milton 1949 yılında Union-Carbide (ABD) firmasının Linde labaratuvarlarında 

daha reaktif başlangıç malzemeleri kullanarak ılımlı reaksiyon koşullarında sentez 

çalışmalarına başlamıştır. Yılın sonunda, zeolit A, şu anda zeolit Na-P olarak bilinen 

zeolit B ve zeolit C (hidroksi sodalit) elde edilmiştir. 1950 yılında saf zeolit X ve 

sentetik şabazit elde edilmiştir. Milton ve çalışma arkadaşları tarafından 1953 yılında 20 

çeşit zeolit sentezlenmiştir [56]. 1955 yılında T.B. Reed ve D.W. Breck zeolit A’ nın 

yapısını raporlamışlardır [60]. Zeolit A ve zeolit X için patent başvurusu aynı yıl 

yapılmakla birlikte 1959 yılında yayınlanmıştır [55]. 

1960’lı yıllarda yeni keşifler ve sentez prosesini anlamaya yönelik araştırmalar 

açısından pek çok önemli gelişme görülmüştür. Kerr ve Kokotailo [61], ZK-4 olarak 

isimlendirilen zeolit A’nın silis açısından zengin bir çeşidini 1961 yılında 
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sentezlemişlerdir. 1967 yılında zeolit β’nın sentezlenmesi 1970 ve 1980’li yıllarda EU, 

NU ve ZSM zeolit serilerinin üretimine öncülük etmiştir [62], [63]. 

1974 yılında Henkel firması zeolit A’yı deterjanlarda çevresel olarak zararlı kimyasallar 

olan fosfatlara karşı bir alternatif olarak kullanmıştır [55]. 

3.1.2 Zeolitlerin iskelet yapıları 

Zeolit kristal yapısının birincil yapı bloğu merkez silis ya da alüminyum atomunu 

çevreleyen dört adet oksijen tetrahedralden oluşur. Zeolit iskeletlerinin temel yapısı 

Şekil 3.1’de gösterilmektedir. Bu tetrahedraller köşelerinden oksijen atomlarıyla bir 

araya gelerek ikincil yapı birimlerini (halkaları) oluşturur [64]. n adet tetrahedral içeren 

halka  ‘‘n halka’’ olarak adlandırılır [65]. En yaygın halkalar 4, 5, 6, 8, 10 ya da 12 

tetrahedral içerir (Şekil 3.2), fakat 14, 18 ve 20 tetrahedralden oluşan halkalı yapılar da 

bulunmaktadır [66], [67], [68]. İkincil yapı birimleri birbirine bağlanarak özel zeolit 

kristal yapıların sonsuza dek genişleyebilen iskeletini oluşturmak üzere bir araya gelen 

polihedralleri oluşturur. Aynı ikincil yapı birimlerinin farklı birleşimleri ile çok sayıda 

kendine özgü polihedral oluşabilir. Bir halka polihedral biriminin yüzünü 

tanımladığında pencere olarak adlandırılmaktadır [65]. 

 

Şekil 3. 1 Zeolit iskeletinin temel yapısı olan tetrahedrallerin farklı gösterimleri [69] 

Zeolitlerin yapısında bulunan kanallar genellikle 2 ya da 3 boyutlu kanal sistemlerini 

oluşturmaktadır. Kanalların gözenek boyutu zeolit kristalinin dışından mikroporlara 

girebilecek maksimum molekül boyutunu belirlemektedir. Yapısal olarak 8-halkalı, 10-

halkalı ve 12-halkalı kanal aralıkları en yaygın olanlarıdır ve genellikle küçük, orta ve 
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büyük gözenekli zeolitler olarak bilinmektedir [65]. Zeolit iskeletinin yapısında bulunan 

katyonların ve su moleküllerinin yer aldığı kanallar ve boşluklar zeolitin hacimce % 

50’sine kadarını oluşturabilir. 8-halkalı, 10-halkalı ve 12-halkalı kanallar sırasıyla ~ 4.0 

Å, ~ 5.6 Å ve ~ 7.3 Å serbest çapa sahip olduğu için yaklaşık bu boyuttaki misafir 

moleküller kanal açıklığından geçebilmektedir (Şekil 3.2). Misafir moleküller iskelette 

bulunan oksijen atomları ile Van der Waals etkileşiminde bulunurlar. Ayrıca, 

moleküller diğer misafir moleküllerle ve ekstra iskelet katyonları ile dolaylı olarak 

etkileşim kurabilirler [65]. Fakat serbest çap por boyutunu belirlemede yaklaşık bir 

ölçümü ifade etmektedir. Kanalların asıl boyutu zeolitin özel yapı ve bileşimine bağlı 

olarak değişmektedir. Kanal pencerelerinde bulunan katyonlar kanal açıklığının etkin 

boyutunu azaltmaktadır [70].  

 

Şekil 3. 2 Zeolit iskeletlerinde yaygın olarak görülen n halkalar [65] 

3.1.3 Zeolitlerin fiziksel ve kimyasal özellikleri 

Zeolitin kristal birim hücreye dayanan yapısal formülü ‘‘Mx/n [(AlO2)x (SiO2)y•wH2O’’ 

şeklinde ifade edilebilir. Burada M metal katyonu (Ba, Ca, K, Li, Mg, Na, Sr), n katyon 

değerliğini, w birim hücre başına düşen su sayısını, x ve y ise birim hücre başına düşen 

toplam tetrahedral sayısını göstermektedir [71]. Genellikle, y/x oranı 1-5 arasında 

olmakla beraber 10’dan 100’e kadar değişebilmektedir [72].  

Birincil yapı birimlerinden olan  [SiO4]
4-’ün yerinde  [AlO4]

5- tetrahedralinin olması 

durumunda net negatif yük oluşur ve yapının kararlı hale gelmesi için ek bir artı yüke 

ihtiyaç duyulmaktadır. İskeletteki net negatif yük ve kanallarda ve boşluklarda yer alan 

alkali (K, Li ve Na) ve toprak alkali (Ba, Ca, Mg ve Sr) katyonlar ile dengelenmektedir 

[64]. Aynı zamanda bu katyonlar sistemin serbest enerjisini azaltmaktadır [73]. Ayrıca 
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Be, Cs, Cu, Fe, Li, Pb ve Sr zeolitlerde alt katyonik grup olarak bulunabilmektedir. 

Genellikle Na ve Ca zeolitlerde baskın olarak bulunan katyonlardır [74]. Boşluklarda ve 

kanallarda bulunan katyonlar zayıf bağlarla tutunmuş halde olduğu için seçiciliği daha 

yüksek olan ve yüksek değerlikteki iyonlarla yer değiştirebilmektedir. 

Aktif karbon, alümina ve silika jel gibi diğer porlu malzemelerle kıyaslandığında 

zeolitlerin gözenek boyutu dağılımı homojen olduğu için zeolitler kataliz ve sorpsiyon 

işlemlerinde yüksek seçicilik özelliği sergilemektedirler [75]. Bu yüzden zeolitler 

‘‘moleküler elek’’ olarak adlandırılmaktadır [76]. Zeolitlerin gözenek açıklığına bağlı 

olarak kanallardan geçebilecek olan küçük moleküller adsorplanırken daha büyük 

moleküller zeolit kanallarına geçememektedir (Şekil 3.3). Örneğin;  zeolit NaA 

(gözenek açıklığı ~ 4 Å) CO2’nin CH4’ten ayrılmasında kullanılırken, zeolit KA 

(gözenek açıklığı ~ 3 Å) H2O’nun alkol ve alkanlardan ayrılmasında kullanılmaktadır. 

zeolit CaA’dan (gözenek açıklığı ~ 4.7 Å) n-alkanlar geçebilirken, dallı alkanlar 

dışarıda kalmaktadır [52]. 

 

 

Şekil 3.3 Zeolitlerin moleküler elek özelliği a) reaktan seçiciliği b)ürün seçiciliği 

c)seçici geçirgenlik [52] 

Tetrahedral kafes yapısına sahip olan zeolitler yapısal olarak kararlıdır. Zeolitlerin sıvı 

faz ile temasa geçmesi ile hidratasyon olayı gerçekleşirken tetrahedral yapısında 

herhangi bir değişiklik görülmemektedir [74].  

Zeolitler yüksek ya da düşük silika içeriğine sahip olmak üzere farklı bileşimlerde 

sentezlenebilmektedir. Yüksek silika zeolitlerin asit katalitik aktivitesi daha güçlüdür, 

hidrotermal kararlılığı ve adsorban olarak hidrofobisitesi daha yüksektir.  Düşük silika 

zeolitlerin ise katyon değişim kapasitesi ve polar molekülleri adsorplama kapasitesi 

daha yüksektir [10]. 

Zeolitlerin termal karrarlılığı geniş bir sıcaklık aralığında değişmektedir. Düşük silika 

zeolitlerin ayrışma sıcaklığı ~700°C iken silikalit gibi zeolitler 1300°C’e kadar 
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kararlıdır. Düşük silika zeolitler asidik çözeltilerde karasızken, yüksek silika zeolitler 

bazik çözeltilerde kararsızdır[52]. 

Zeolitler genellikle beyaz ya da renksiz oldukları için deterjan endüstrisinde ve kâğıt 

dolgu maddesi olarak kullanılmaktadır. Ayrıca zeolitler yapılarında hematit ve markasit 

gibi demir oksit/hidroksitler gibi safsızlıklar bulunduğunda kahverengi, kırmızı veya 

sarı olabilirler [74]. 

3.1.4 Zeolitlerin sınıflandırılması 

Zeolitlerin sınıflandırılması morfolojik özellikleri [77], kristal yapıları [78], [80], [81], 

kimyasal bileşimi [82], etkili gözenek çapı temel alınarak ve doğal ya da sentetik 

oluşuna göre yapılmaktadır [83]. 

Zeolit terminolojisi ile ilgili olarak Uluslararası Temel ve Uygulamalı Kimya Birliği 

tarafından oluşturulan kurallar çerçevesinde Uluslararası Zeolit Derneği (IZA) zeolitlere 

iskelet yapılarına göre üç harfli kodlar vermektedir [84]. IZA tarafından tanımlanan 213 

zeolitin üç kodlu ismi IZA’nın web sistesinde (http://www.iza-structure.org/databases/) 

yer almaktadır [85]. 

Zeolitler morfolojik özelliklerine göre lifli, lamelli ve iskelet yapılı olarak Brag [77] 

tarafından sınıflandırılmıştır. Bu sınıflandırma Meirer ve Olsan [80] tarafından ikincil 

yapı birimlerine göre yapısal ve fizikokimyasal özellikleri temel alınarak 

değiştirilmiştir. Breck tarafından oluşturulan zeolitlerin ikincil yapı birimlerine göre 

yedi grupta sınıflandırılması Çizelge 3.1’ de verilmektedir. 

Çizelge 3.1 Zeolitlerin ikincil yapı birimlerine göre sınıflandırılması [86] 

Sınıf İkincil Yapı Birimi Zeolit Adı 

1 Tek Dörtlü Halkalı(S4R) Analsim, filipsit, gismondin, harmatom, 

lömantit, paulingit, yugavaralit 

2 Tek Altılı Halkalı (S6R) Eriyonit, levinit, ofretit, sodalit, 

3 Çift Dörtlü Halkalı (D4R) Zeolit A, Zeolit ZK-4 

4 Çift Altılı Halkalı (D6R) Fajusit, şabazit, gmelinit, zeolit L,  zeolit X, 

zeolit Y, zeolit ZK-5  

5 Kompleks 4-1 (T5O10) Edingtonit, gonnardit, mezolit, natrolit, 

skolesit, tomsonit 

6 Kompleks 5-1 (T8O16) Bikitait, dakiardit, epistilbit, ferrierit, 

modernit 

7 Kompleks 4-4-1 (T10O20) Brewsterit, hölandit, klinoptiloit, stilbit 

 

 

http://www.iza-structure.org/databases/
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Zeolitlerin kimyasal bileşimine göre sınıflandırılması Si/Al oranına göre yapılmaktadır. 

Zeolitlerin kimyasal bileşimine göre sınıflandırılması Çizelge 3.2’ de gösterilmektedir. 

Çizelge 3. 2 Zeolitlerin kimyasal bileşimine göre sınıflandırılması [55] 

Sınıf Si/Al Örnek 

Düşük silika zeolitler 1-1.5 Zeolit A, zeolit X 

Orta silika zeolitler 2-5.0 Doğal zeolitler: Eriyonit, şabazit, klinoptilolit, 

mordenit 

Sentetik zeolitler: zeolit L, zeolit Y, zeolit omega 

(Ω), büyük gözenekli modernit 

Yüksek silika zeolitler 10-100 ZSM-5, ZSM-11, EU-1, EU-2, zeolit β 

Silika moleküler 

elekler 

100-∞ Silikalit 

 

Zeolitlerin gözenek boyutuna göre sınıflandırılması Çizelge 3.3’de özetlenmektedir. 

Çizelge 3.3  Zeolitlerin gözenek boyutuna göre sınıflandırılması [87], [88] 

Sınıf Halkada bulunan 

oksijen atomu sayısı 

Por çapı  (Å) Örnek 

Küçük gözenekli 8 3-5 Eriyonit, ITQ-3, zeolit A 

Orta gözenekli 10 5-6 ZSM-5, ZSM-11, ITQ-1 

Büyük gözenekli 12 6-9 Zeolit X, zeolit Y, zeolit β, 

zeolit Ω, mordenit, ITQ-7, 

ITQ-21 

Çok büyük 

gözenekli 

18 20> MCM-9, VIP-5, ITQ-33 

3.1.5 Doğal zeolitler 

Cronsted tarafından ilk kez stilbitin bulunmasından bu yana yaklaşık 50 doğal zeolit 

bulunmuştur [54]. Doğal zeolitlerin bazaltik ve volkanik kayaların oyuklarında ve 

çatlaklarında minör bileşenler olarak oluştuğu bilinmektedir. Doğada bulunan zeolitlerin 

mineral içeriği basınç, pH, sıcaklık ve suda çözünmüş iyon derişimine bağlı olarak 

değişmektedir [89]. Doğada bulunan önemli zeolit mineralleri; analsim, erionit, ferrierit, 

filipsit, klinoptilolit, lömontit, modernit, şabazit ve warakittir.  Bu zeolitler arasında 

silika bakımından zengin olan klinoptilolit ve modernit endüstriyel öneme sahiptir [90]. 

Doğal zeolitler bol miktarda bulunan ucuz hammaddeler olmasına rağmen genellikle 

değişken mineral bileşime ve düşük saflığa sahip oldukları için sentetik zeolitlerle 

kıyaslandığında pazarda tam olarak yerini bulamamıştır [91]. 
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3.1.6 Sentetik zeolitler 

Sentetik zeolitler, genellikle labaratuvarda silisyum ve alüminyum oksitin, alkali ve 

toprak alkali hidroksitler ya da metal tuzları ile uygun şartlar (pH, sıcaklık, süre vs.) 

altında hidrotermal şartlar altında sentezlenmesiyle elde edilmektedir [76]. Günümüzde, 

sentetik zeolitler daha saf ve parçacık boyutu dağılımı düzgün olduğu için doğal 

zeolitlere göre ticari açıdan daha yaygın olarak kullanılmaktadır [72]. Sentetik 

zeolitlerin sayısı günden güne artmakla beraber IZA tarafından 213 eşsiz zeolit iskelet 

yapısı tanımlanmıştır [85]. 

Ticari öneme sahip sentetik zeoitler zeolit A, zeolit X, zeolit Y ve ZSM-5’tir. 

3.1.6.1 Zeolit A 

Zeolit A endüstriyel olarak büyük öneme sahip olan ve doğal eşi bulunmayan 

zeolitlerden biridir. Zeolit A iskeleti sodalit birimlerinin kuadratik yüzlerinden 

bağlanmasıyla oluşmaktadır (Şekil 3.4). Sekiz adet sodalit kafesin (ya da β kafes) 

birleşmesiyle birim hücrenin merkezinde oluşan bu yapı α-kafesi olarak 

adlandırılmaktadır. Ayrıca , α-kafesi serbest çapı 0.41 nm olan 6 adet sekiz halkalı 

pencere içermektedir [92]. Üç boyutlu por sistemine sahip olan zeolit A’nın pencere 

çapı yaklaşık 3-10 Å arasında değişmektedir. Genellikle, sodyum formunda sentezlenen 

zeolit A’nın diğer katyon formları iyon değiştirme yönemi ile elde edilir [69]. Zeolit A 

gözenek boyutuna göre ‘‘A’’ harfinin yanına sayı ilave edilerek isimlendirilir. Zeolit 

A’nın sodyum formu olan zeolit 4A’nın gözenek çapı yaklaşık 4.0 Å iken zeolit 5A 

olarak isimlendirilen kalsiyum formunun gözenek çapı 5.0 Å civarındadır [93]. 

 

Şekil 3. 4 Zeolit A iskeletinin temel yapısı [92] 

Uluslararası Zeolit Derneği tarafından Zeolit A için LTA (Linde Tip A) üç harfli kodu 

tanımlanmıştır. Aynı zamanda zeolit A, zeolit NaA olarak da adlandırılmaktadır. Zeolit 
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A düşük silika (Si/Al≈1) zeolitler sınıfındadır. Endüstriyel üreticilerden elde edilen 

hidrat zeolit A’nın birim hücre formülü ‘‘Na12[(AlO2)12(SiO2)12]•27H2O’’ şeklindedir 

[65]. Farklı zeolit türleri Na2O-Al2O3-SiO2-H2O sisteminde Na2O/SiO2, SiO2/Al2O3 ve 

H2O/Na2O oranları değiştirilerek sentezlenmektedir. Yüksek saflıkta zeolit A üretmek 

için Na2O/SiO2, SiO2/Al2O3 ve H2O/Na2O oranları sırasıyla 0.8-3.0, 0.5-2.5 ve 35-200 

aralığında değişen bir sistem hazırlanmalıdır [3], [11]. 

3.1.7 Zeolit sentezi 

Sentetik zeolitler geleneksel olarak alüminat ve silikat çözeltilerinin alkali hidroksitlerin 

ve/veya organik bazların varlığında karıştırılması ile hidrotermal kristalizasyon 

sonucunda sentezlenmektedir. Kristalizasyon işlemi kapalı hidrotermal bir sistemde 

otojen basınç altında, farklı sıcaklıklarda ve sürelerde gerçekleştirilmektedir [72]. 

Kontrollü bir sentez prosesi farklı uygulamalarda kullanılacak olan zeolitin istenen 

bileşimde ve özelliklerde üretilmesi için büyük önem taşımaktadır. 

Zeolit sentez prosesini etkileyen reaktan kaynakları, Si/Al oranı, alkalinite, H2O miktarı, 

inorganik katyonlar, organik maddeler, çözücüler, kristalizasyon süresi, reaksiyon 

sıcaklığı ve basıncı gibi pek çok parametre vardır [94]. 

Zeolitlerin sentezinde reaktan olarak genellikle silisyum ve alüminyum kaynağı olarak 

saf kimyasallar kullanılmaktadır. Silisyum kaynağı olarak kolloidal silika, dumanlı 

silika, tetrametil ortosilikat ve tetraetil ortosilikat yaygın olarak kullanılmaktadır. Her 

bir silika kaynağının reaktivitesi ve çözünürlüğü farklıdır. Bu yüzden silika kaynağı 

zeolitlerin çekirdeklenme ve kristallenmesinde etkin role sahiptir [94]. Zeolit A 

sentezinde farklı yüzey alanına sahip silika kaynaklarının kristalleşme hızı, kristal 

boyutu ve parçacık boyutu dağılımını etkilediği tespit edilmiştir. Yüksek yüzey alanına 

sahip olan silika bazik ortamda daha hızlı çözündüğü için çekirdeklenme hızlanır ve 

daha küçük kristaller oluşur [95]. Alüminyum kaynağı olarak ise sodyum alüminat, 

alüminyum oksihidroksit, alüminyum hidroksit, alüminyum izopropoksit, alüminyum 

nitrat ve alüminyum sülfat yaygın olarak kullanılmaktadır. 

Kristalize ürünün bileşimini ve yapısını etkileyen önemli parametrelerden biri de Si/Al 

oranıdır [72]. Bu oran 1’den (fajusit X) sonsuza (silikalit) kadar değişebilir [88]. Zeolit 

A, zeolit X ve hidroksisodalit düşük Si/Al oranına (Si/Al≤5) sahipken, zeolit β, ZSM-11 

ve ZSM-5 yüksek silika (Si/Al≥5)  içerikli zeolitlerdir. Fakat reaksiyon karışımında 
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başlangıçta bulunan Si/Al oranı ile son ürün arasında nicel bir ilişki yoktur. İstenilen 

Si/Al oranına sahip ürün elde etmek için reaksiyon koşulları optimize edilmelidir [94]. 

Zeolit sentezinde önemli role sahip parametrelerden biri de alkalinitedir. Çoğu zeolitin 

sentezlendiği Na2O-Al2O3-SiO2-H2O temel sisteminde alkalinite OH-/Si ya da 

H2O/Na2O oranı olarak ifade edilmektedir. Alkalinitedeki artış ile silika ve alüminyum 

kaynaklarının çözünürlüğü artar, zeolit çekirdeklenme süresi azalır ve kristalleşme hızı 

artar [94]. 

İlk kez 1961 yılında organik bir katyon olan tetrametilamonyumun zeolit sentezinde 

kullanılması ile daha yüksek Si/Al oranına sahip zeolitlerin üretimine başlanmıştır [96]. 

O zamandan beri tetra propil amonyum bromid, etanol tripropil amonyum ve dietil 

dipropil amonyum, n-propil amin, pirrolidin, neopentilamin gibi pek çok organik katyon 

zeolit sentezinde kullanılmıştır.  

Sentez ortamına florür eklenmesi ile bilinen moleküler elek yapıların daha mükemmel 

ve daha büyük kristaller şeklinde eldesini sağlarken yeni yapıların ve bileşimlerin 

eldesine de öncülük etmiştir [55]. Bu sayede, elde edilen zeolitlerin daha düşük iskelet 

yoğunluğuna ve daha mikroporlu bir yapıya sahip olduğu tespit edilmiştir [94].  

Zeolit oluşumunda reaksiyon sıcaklığının etkisi çok büyüktür çünkü çekirdeklenme ve 

kristal büyümesini etkilemektedir. Kristalizasyon sıcaklığının artması ile çekirdeklenme 

ve kristal büyüme hızı artmaktadır. Bu yüzden daha yüksek büyüme hızı ve daha büyük 

kristaller yüksek sıcaklıklarda elde edilmektedir [94]. 

Zeolit kristalizasyonuna etki eden bir diğer parametre de karıştırma işlemidir. 

Reaksiyon karışımının karıştırılması ile kütle transferi hızlandığı için daha küçük 

parçacıklı zeolitler elde edilmektedir [97]. 

Zeolit sentezinde kristalizasyon süresinin etkisi de araştırmacılar tarafından incelenmiş 

ve sürenin zeolitin kristal yapısı, parçacık boyutu ve şekli üzerinde rol oynadığı tespit 

edilmiştir [98]. 

Hidrotermal senteze alternatif olarak solvotermal sentetik sentez [99], iyano termal 

sentetik sentez [100], florür sentetik sentez [101], mikrodalga destekli hidrotermal 

sentez [102],  mikroemülsiyon ortamında hidrotermal sentetik sentez [103] ve kuru jel 

dönüşümü sentetik sentez [104] gibi pek çok yeni sentez metodu geliştirilmiştir. Yine de 
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zeolit sentezinde kristalizasyon mekanizmasının tam olarak anlaşılması için yeni 

yöntem ve teknikler geliştirilmelidir [94]. 

3.1.8 Zeolitlerin kullanım alanları 

Zeolitlere olan ilgi her geçen gün artmaktadır. 2010 yılında yaklaşık 4 milyon ton zeolit 

çeşitli uygulamalarda kullanılmıştır [30]. Moleküler elek olarak da adlandırılan zeolitler 

üç boyutlu iskelet yapıları ile deterjan endüstrisi, kuyumculuk, tarım ve bahçecilik gibi 

farklı alanlarda kullanılmaktadır. Zeolitler yakıt kimyası, petrokimya endüstrisi ve 

çeşitli kimyasalların üretiminde kullanılan katalitik maddeler arasında ekonomik açıdan 

en önemli gruplarından biri olarak kabul edilmektedir [105]. Ayrıca zeolitler polar 

maddeleri adsorplamada doğal yeteneğe sahip olduğundan dolayı gaz ayırma ve 

saflaştırma işlemlerinde mükemmel adaylar olarak karşımıza çıkmaktadır [91]. 1950’li 

yıllardan bu yana yeni zeolitlerin keşfi ile mevcut zeolit uygulamaları geliştirilmiştir 

[106]. Günümüzde zeolitler eşsiz fizikokimyasal özellikleri ve geliştirilen yapıları ile 

kataliz, ayırma ve iyon değişimi işlemlerindeki geleneksel uygulamalarının yanısıra 

biyomedikal uygulamalar başta olmak üzere pek çok yeni uygulama alanı bulmuştur 

[107]. Zeolitlerin değerlendirildiği başlıca uygulamalar Çizelge 3.4’te verilmektedir. 

Çizelge 3. 4 Zeolitlerin değerlendirildiği başlıca uygulamalar 

Proses Uygulama Alanı Zeolit Türü Kaynak 

Adsorpsiyon Alkolsüz bira 

üretimi 

Zeolit β, MFI  [108] 

 Baca gazlarının 

temizlenmesi 

Zeolit 13X, zeolit Y [109],[110] 

 Gıdaların 

dondurularak 

kurutulması 

Klinoptiloit, zeolit 3A, 

zeolit 5A 

[111] 

 Hidrojen depolama Zeolit A, zeolit Y, 

zeolit X, ZSM-5, 

mordenit, şabazit, 

sodalit, gismondin, 

thomsonite 

[107],[112],[113] 

 Metan depolama Zeolit A, zeolit 13 X [114],[115] 

 Petrol sızıntılarının 

temizlenmesi 

Zeolit X [116] 

 Toprak düzenleyici Klinoptiloit [117],[118] 

 Üremik atıkların 

giderimi  

(Hemodiyaliz 

filtre) 

MFI, silikalit [119],[120] 
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Çizelge 3. 4 Zeolitlerin değerlendirildiği başlıca uygulamalar (devamı) 

 

 

İyon değişimi 

 

Ağır metal giderimi 

 

Analsim, erionit, 

hidroksisodalit, 

klinoptiloit, şabazit, 

modernit, zeolit A, 

zeolit 3A, zeolit 4A, 

zeolit 5A, zeolit 13A, 

zeolit P, zeolit X, zeolit 

13 X, ZSM-5 

 

[121],[122], 

[123],[124], 

[125],[126], 

[127],[128], 

[129],[130], 

[131] 

 

 NH4 giderimi Filipsit, klinoptiloit, 

şabazit, zeolit 13X 

 

 Deterjan katkı 

maddesi 

Zeolit 4A, zeolit 13 X [132],[133],[134] 

Kataliz Dehidrojenasyon Fajusit, ZSM-5, zeolit L [135],[136],[137] 

 Hidrojenasyon ITQ-2, modernit, zeolit 

Y 

[138],[139],[140] 

 İzomerizasyon MCM-22, ZSM-5, 

zeolit β 

[141],[142],[143] 

 Petrol arıtımı 

(Hidrokraking, 

katalitik ayırma) 

Modernit, zeolit Y, 

ZSM-5 

[144] 

Diğer uygulamalar Antibakteriyel 

ajanlar  

Hölandit-klinoptiloit, 

MTW, zeolit 4A, zeolit 

β 

[145],[146],[147] 

 Biyosensör Zeolit Y [148] 

 Hayvan yemi katkı 

maddesi 

Zeolit A [149] 

 Isı depolama Zeolit A, zeolit X, 

zeolit Y  

[150] 

 Yavaş salınan 

ilaçlarda taşıyıcı 

Zeolit A, zeolit X, 

zeolit Y 

[151],[152],[153] 

3.1.9 Zeolit rezervleri 

Dünya’da zeolit rezervleri 1950’li yıllarda keşfedilmeye başlanmıştır. Ticari 

uygulanabilirliği olan zeolit yatakları Amerika Birleşik Devletleri, Avustralya, 

Bulgaristan, İtalya, Japonya, Kanada, Küba, Macaristan, Meksika, Romanya, Rusya, 

Sırbistan, Slovakya, Türkiye ve Ukrayna’da bulunmaktadır [54]. Bu ülkeler arasında 

Küba zeolit üretiminde yaklaşık %60’lık pay ile birinci sırada yer almaktadır [154]. 

Ayrıca Almanya, Angola, Arjantin, Botsvana, Burundi, Guetemala, Güney Afrika 

Cumhuriyeti, Filipinler, Fransa, İran, İspanya,  Kenya, Kongo, Kore,  Mısır, Pakistan, 

Panama, Şili ve Tanzanya’da zeolit yataklarının bulunduğu bilinmektedir [54]. Analsim, 

filipsit, şabazit, hölandit, lamontit, natrolit, stilbit, eriyonit ve klinoptilolit doğada en 
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çok rastlanan zeolit mineralleridir [155]. Dünya zeolit üretiminin 2.8-3.3 milyon metrik 

ton aralığında olduğu tahmin edilmektedir [156]. 

Türkiye zeolit rezervi bakımından zengin bir ülkedir. Türkiye’de zeolit varlığı ilk kez 

Gölpazarı- Göynük civarrında 1971 yılında tespit edilmiştir [157]. Ülkemizdeki zeolit 

oluşumları ağırlıklı olarak analsim, klinoptilolit ve hölandit minerallerinden 

oluşmaktadır [155]. Ülkemizde bulunan diğer zeolit mineralleri ve bulunduğu yataklar 

Çizelge 3. 5’ de verilmiştir. Türkiye’nin ekonomik potansiyele sahip yatakları yaklaşık 

345 milyon ton rezerv ile Balıkesir-Bigadiç bölgesinde bulunmaktadır [158]. 

Çizelge 3. 5 Türkiye’de görülen zeolit minerallerinin bulunduğu yataklar [159] 

Zeolit Minerali Zeolit Yatağı 

Analsim  

 

Beypazarı, Ankara; Bigadiç, Balıkesir; Emet, Kütahya; 

Gediz, Kütahya; Gördes, Manisa; Kalecik, Ankara; 

Sandıklı, Afyon; Urla, İzmir; Ürgüp, Nevşehir 

Dakiardit Bigadiç, Balıkesir 

Eriyonit Beypazarı, Ankara; Bigadiç, Balıkesir; Çeşme, İzmir; 

Foça, İzmir; Gölcük, Isparta; Gördes, Manisa; Ürgüp, 

Nevşehir 

Filipsit Kırka, Eskişehir 

Hölandit Bigadiç, Balıkesir; Çeşme, İzmir; Foça, İzmir; Gölcük, 

Isparta; Gördes, Manisa; Kırka, Eskişehir; 

Mustafakemalpaşa, Bursa; Yağmurlu, Manisa 

Kalsit Yağmurlu, Manisa 

Klinoptilolit Beypazarı, Ankara; Bigadiç, Balıkesir; Çeşme, İzmir; 

Emet, Kütahya; Foça, İzmir; Gediz, Kütahya; Gelibolu, 

Çanakkale; Gölcük, Isparta; Gördes, Manisa; 

Karamürsel, Yalova; Keşan, Enez, Edirne; Keşan, 

Uzunköprü, Edirne; Kırka, Eskişehir; 

Mustafakemalpaşa, Bursa; Sandıklı, Afyon; Şaphane, 

Kütahya; Ürgüp, Nevşehir; Yağmurlu, Manisa 

Kuvarts Bigadiç, Balıkesir; Gördes, Manisa; Yağmurlu, Manisa 

Mikroklin Foça, İzmir; Gölcük, Isparta 

Mordenit Çeşme, İzmir; Foça, İzmir; Gördes, Manisa; Keşan, 

Enez, Edirne; Şile, İstanbul 

Muskovit Bigadiç, Balıkesir; Gördes, Manisa 

Şabazit  Beypazarı, Ankara; Bigadiç, Balıkesir; Foça, İzmir; 

Sandıklı, Afyon; Ürgüp, Nevşehir 

3.1.10 Zeolitlerin modifikasyonu 

Zeolitlerin yapısal ve kimyasal özellikleri adsorpsiyon karakteristiklerini belirler. 

Ayırma performanslarını arttırmak için zeolitlerin özellikleri fiziksel, kimyasal veya ısıl 

uygulamalarla değiştirilebilir. Zeolitlerin hidrofobik/hidrofilik özelliklerini değiştirerek 
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çeşitli organik kirleticilerin ve iyonların adsorpsiyonunda kullanmak için asit/baz ya da 

yüzey aktif madde ile modifikasyonu yaygın olarak kullanılan uygulamalardır [160]. 

3.1.10.1 Asit/baz ile muamele 

Asit/baz ile muamele genellikle doğal zeolitlere uygulanmaktadır. Temel amaç 

gözenekleri tıkayan safsızlıkları uzaklaştırmaktır. Bu uygulama sonrasında zeolitlerin 

por hacimlerinde ve yüzey alanlarında artış gözlemlenmektedir [161]. 

Yüksek silikalı ve moleküler elek özelliğine sahip zeolitler, derişik asit çözeltisi ile 

muamele sonucunda kafes yapısındaki alüminyumun azaltılması ve böylece anyon 

değişim kapasitesinin artmasıyla elde edilmektedir [160]. 

Zeolitin mezogözenek yapısını değiştirmek için kafes yapısından silika ekstraksiyonu 

genellikle NaOH, KOH, LiOH, NH4OH ve Na2CO3 gibi bazlar kullanılarak 

gerçekleşmektedir. Baz ile muamele sonucunda zeolitin yapısında bulunan amorf 

kirlilikler giderilmektedir [162]. 

3.1.10.2 Yüzey aktif madde ile modifikasyon 

Bir sıvının yüzey gerilimini hava-sıvı ara yüzeyinde adsorplanarak azaltan maddelere 

yüzey aktif maddeler denir. Yüzey geriliminindeki düşmenin sebebi arayüzeye bazı su 

moleküllerinin hidrokarbon veya polar olmayan gruplar ile yer değiştirmesi sonucunda 

su molekülleri arasındaki etkileşim kuvvetinin azalması ile açıklanmaktadır [163]. 

Sürfaktan olarak da adlandırılan yüzey aktif maddeler hidrofilik bir baş ve hidrofobik 

bir kuyruk olmak üzere iki kısımdan oluşmaktadır (Şekil 3.5). Polar yapıda olan 

hidrofobik kısımlar sulu fazdan uzaklaşmaya, apolar yapıda olan hidrofilik kısımlar ise 

sulu faza yönelmeye meyillidirler [164]. Hidrofobik kısımlar genellikle 12 ya da daha 

fazla karbon atomu içeren uzun hidrokarbon zincirlerinden oluşmakla birlikte alkil 

benzen grupları, alkil naftalin grupları, dallanmış zincirli uzun alkil grupları, düz zincir 

halindeki uzun alkil grupları, lignin türevleri, polisiloksan grupları, uzun zincirli reçine 

türevleri, uzun zincirli perfloroalkil grupları ve yüksek molekül ağırlıklı propilen oksit 

polimerlerinden de oluşabilir [165]. Hidrofilik kısımlar ise genellikle fosfonat, sülfat ve 

sülfonat gibi gruplar içerir. 
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Şekil 3. 5 Yüzey aktif madde molekülünün yapısı 

Yüzey aktif maddeler polar baş grupların yapısına bağlı olarak anyonik, katyonik, 

iyonik olmayan ve amfoterik olmak üzere dört grupta sınıflandırılmaktadır (Çizelge 

3.6). Polar baş grubu negatif olarak yüklenmiş yüzey aktif maddeler anyonik, pozitif 

olarak yüklenmiş olanlar katyonik, hem pozitif hem negatif olarak yüklenmiş olanlar 

amfoterik ve yüksüz olanlar ise iyonik olmayan olarak adladırılmaktadır. 

Çizelge 3.6 Yüzey aktif maddelerin sınıflandırılması [166] 

Sınıf  Örnek Yapısı 

Anyonik Sodyum stearat 

Sodyum dodesil sülfat 

Sodyum dodesil benzen 

sülfonat 

CH3(CH2)16COO-Na+ 

 

CH3(CH2)11SO4
-Na+ 

 

CH3(CH2)11C6H4SO3
-Na+ 

Katyonik Lavrilamin hidroklorür  

Trimetil dodesil amonyum 

klorür  

Setil trimetilamonyum bromür 

CH3(CH2)11NH3
+Cl- 

C12H25N
+(CH3)3Cl- 

CH3(CH2)15N
+(CH3)3Br- 

İyonik 

olmayan 

Polioksietilen alkol  

Alkilfenol etoksilat 

CnH2n+1(OCH2CH2)mOH  

C9H19–C6H4 (OCH2CH2)nOH 

Amfoterik Dodesil betain  

Lauramidopropil betain 

C12H25N
+(CH3)2CH2COO-

C11H23CONH(CH2)3N
+ 

(CH3)2CH2COO- 

Zeolitlerin kristal örgüleri net negatif yüklü olduğu için organik ve anyonik kirleticilere 

ya çok az ilgi duymaktadırlar ya da hiç ilgi duymamaktadırlar. Zeolitlerin yüzey 

özelliklerini değiştirmek için organik yüzey aktif maddelerle modifikasyon yaygın 

olarak uygulanmaktadır. Zeolitlerin yüzey aktif maddelerle modifikasyonunda 

genellikle kullanılan yüzey aktif maddeler tetrametilamonyum, setiltrimetilamonyum, 

heksadesiltrimetilamonyum, oktadesildimetilbenzil amonyum, n-setilpiridinyum, benzil 

tetradesil amonyum, stearildimetilbenzilamonyum ve poliheksametilen-guanidindir 

[160]. 

  Baş   (Polar)                                   Kuyruk (Apolar) 
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Zeolit kristal yapılarında bulunan negatif yükler, zeolitlerin katyonik yüzey aktif 

maddelerle ile modifikasyonuna olanak sağlayarak organik, inorganik ve ağır metal gibi 

kirleticiler için daha iyi özelliklere sahip adsorban üretimine olanak sağlar [167], [168]. 

Modifikasyon işlemi sonucunda zeolit yüzeyi ile yüzey aktif maddenin katyonu 

arasında güçlü iyonik bir bağ oluşmaktadır. Yüzey aktif madde ile modifikasyonun, 

yüzey aktif maddenin zeolit yüzeyine adsorpsiyon derecesine dayandığı bulunmuştur. 

İyonik yüzey aktif maddenin katı bir yüzeye sorpsiyonunda genel modellerden biri 

yüzey aktif maddenin kritik misel konsantarasyonunda kuvvetli iyonik bağlarla katı-sıvı 

arayüzeyinde tek tabaka oluşturmasıdır. Eğer çözeltideki yüzey aktif madde 

konsantrasyonu kritik misel konsantrasyonunu geçerse, yüzey aktif maddenin 

hidrofobik kuyrukları iki tabaka oluşturmak üzere bir araya gelmektedir [160]. 

Zeolitlerin adsorpsiyon kapasitelerini arttırarak krom [169], [170] , arsenik [171],  fosfat 

[172], nitrat  [173], [174], [175], fenol [176], 4-klorofenol [176], uçucu petrol 

hidrokarbonları [177], bisfenol A [178], fulvik asit [179], humik asit [180], tanik asit 

[181] ve sodyum dodesil benzen sülfonat [182] gibi çeşitli kirleticilerin giderimi için 

katyonik yüzey aktif maddelerle modifikasyonuna yönelik pek çok çalışma yapılmıştır. 

3.2 Aerojel 

Aerojeller şeffaf, oldukça gözenekli ve düşük yoğunluklu malzemelerdir. Aerojeller 

düşük ısı iletkenliği, kırılma indeksi, ses hızı ve dielektrik sabiti gibi üstün fiziksel 

özelliklerinden dolayı pek çok alanda kullanılmaktadır [183]. Aerojel kullanımı, pek 

çok alanda bilimsel ve teknolojik problemlerin çözümüne yardımcı olduğundan dolayı 

aerojellere olan ilgi gün geçtikçe artmaktadır. 

3.2.1 Aerojellerin tarihçesi 

İlk kez Stefan Kistler tarafından 1931 yılında aerojel üretilmiştir [183]. Kistler aerojel 

üzerindeki çalışmalarına devam etmiş ve 1950’li yıllarda Santocel Milled ticari ismi ile 

üretilen silika aerojel boyalarda koyulaştırıcı olarak ve ısı yalıtım maddesi olarak 

piyasada denenmiştir [184]. 1980’li yıllarda aerojeller üzerindeki araştırmalar artmıştır. 

Bilim adamları aerojellerin farklı fiziksel özelliklerini ve mikroyapsını araştırmıştır. 

Bunun yanısıra yeni üretim süreçleri geliştirilmiştir. 1985 yılında ilk kez aerojeller ile 

ilgili uluslararası sempozyum Almanya’da gerçekleştirilmiştir. 1990’lı yıllarda ise 
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günümüzde NASA’nın da kullandığı aerojeller Lawrence Livermore ulusal labaratuvarı 

tarafından üretilmiştir [183]. 

3.2.2 Aerojellerin sınıflandırılması 

Aerojeller; silika, birkaç ana grup metal oksitler (kalay oksit vb.), metal oksit 

geçişlerinin çoğu (demir oksit vb.), lantanit ve aktinit metal oksitler, yarı iletken nano 

yapılar, karbon, metaller (bakır ve altın vb.), biyolojik ve organik polimerler gibi farklı 

maddelerden elde edilebilirler. Aerojeller, organik ve inorganik olmak üzere iki ana 

sınıfa ayrılmaktadır.  

3.2.2.1 Organik aerojeller 

Organik aerojeller resorsinolün (1,3 dihikroksi benzen) formaldehit ile katalizör 

varlığında sol- jel polimerizasyonu ile elde edilmektedir [185]. Ayrıca organik aerojeller  

fenol formaldehid, melamin formaldehid, kresol formaldehid, fenol furfuril alkol, poli 

akrilamidler, poli akrilonitriller, poli akrilatlar, poli siyanüratlar, poli furfural alkol, 

poliimidler, poli stirenler, poli üretanlar, poli vinil alkol, dialdehid, epoksi, agar agar, 

agaroz gibi bir çok hammaddeden elde edilebilir. 

3.2.2.2 İnorganik aerojeller 

Metal alkoksitlerin polikondenzasyonu ile sentezlenen çapraz bağlı ve şeffaf 

hidrojellerden üretilen aerojeller geleneksel aerojeller olarak da bilinen inorganik 

aerojellerdir. Silika aerojeller en yaygın kullanıma sahip inorganik aerojellerdir.  

Silika aerojellerin özellikleri: 

Silika aerojeller kataliz, adsorpsiyon, ısı yalıtımı ve ilaç salınım sistemleri gibi birçok 

alanda büyük yüzey alanı, geniş gözenek hacmi, düşük yığın yoğunluğu ve düşük ısıl 

iletkenlik gibi benzersiz özelliklerinden dolayı ilgi görmüştür [186]. Silika aerojellerin 

temel özellikleri Çizelge 3.7’de verilmektedir. 
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Çizelge 3.7 Silika aerojellerin genel özellikleri [187], [188] 

Özellik Değeri 

Dielektrik sabiti ≈ 1.1 

Gözeneklilik (%) 80-99.8 

Gözenek çapı (nm) 5-150  

Isıl iletkenlik (W m-1 K-1) 0.017-0.021  

Isıl genleşme katsayısı 2.0-4.0 x10-6 

Kırılma indeksi 1-1.05 

Primer parçacık çapı (nm) 2-5  

Ses hızı (m s-1) 100  

Yoğunluk (g cm-3) ≈0.003  

Yüzey Alanı (m2 g-1) 500-1000  

Silika aerojellerin gözenek yapısı incelendiğinde mikropor, mezopor ve makropor 

olmak üzere üç tip gözenek boyutunda gözeneğe sahip olabileceği fakat gözeneklerin 

çoğunun mezopor aralığında olduğu bilinmektedir. Silika aerojel,  gözenek ağının en 

önemli özelliği açık gözenek yapısında olmasıdır. Bu özelliği ile silika aerojeller 

filtrelerde ve atık depolama gibi alanlarda kullanılmaktadır [187].  

Silika aerojellerdeki katı silika miktarı çok düşük olduğu için aerojeller düşük termal 

iletim katsayısına sahiptir ve düşük termal enerji iletimi göstermektedir. Bunun nedeni 

gözenekli yapısı ve nano gözenek boyutudur [187]. 

Silika aerojeller sentez koşuluna göre hidrofobik veya hidrofilik yapıda olabilmektedir. 

Aerojel yapısındaki polar grup (silanol, Si-OH) suyu adsorplama eğiliminde olduğu için 

hidrofiliklik kaynağıdır. Genellikle kurutma işlemi karbondioksit ile düşük sıcaklıkta 

gerçekleştirildiğinde hidrofilik, süper kritik şartlarda yüksek sıcaklıkta 

gerçekleştirildiğinde hidrofobik özellikte aerojeller elde edilir. Bu farklılık kurutma 

prosesi esnasında farklı yüzey gruplarının oluşmasından kaynaklanmaktadır. Jelleşme 
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veya kurutma basamağında ortama ajan eklemek, kurutma işleminden sonra aerojele 

yüzey modifikasyon işlemi uygulamak gibi çeşitli işlemlerle aerojelin hidrofobikliği 

arttırılabilir [187]. 

Silika aerojel sentezi: 

Silika aerojel sentezi jelin hazırlanması, yaşlandırılması ve kurutulması olmak üzere üç 

ana basamakta gerçekleşmektedir. Silika aerojel sol-jel prosesi ile hazırlanır. Sol silika 

kaynak çözeltisine katalizör eklenerek hazırlanır ve jelleşme gerçekleşir. Hazırlanan jel 

ana çözeltide yaşlandırılır. Yaşlanma sürecinde jel güçlenir. Kurutma aşamasında ise 

jelin gözeneklerinde bulunan su uzaklaştırılır. Jel yapısının çökmemesi için kurutma 

işleminin özel koşullar altında gerçekleştirilmesi gerekmektedir [187].  

Silika aerojellerin hazırlanması için genellikle tetrametoksisilan (TMOS), tetraetil 

ortosilikat (TEOS) ve poliethoksidisiloksanlar gibi pahalı ve zararlı hammaddeler 

kullanılmaktadır. Özellikle imalat maliyetini azaltılması ve silika aerojellerin ticari 

olarak üretilebilmesi için daha ucuz silika kaynklarının kullanılması gerekmektedir. Bu 

yüzden, endüstriyel cam suyu, uçucu kül, pirinç kabuğu ve küspe gibi biyokütle külleri 

düşük maliyetleri ile silika aerojel üretiminde silika kaynağı olarak kullanılabilecek 

potansiyel adaylar olarak kabul edilmektedir [16], [187]. Ayrıca üretim maliyetini 

düşürmek için kurutma işlemi süperkritik şartlar yerine subkritik şartlarda ya da ortam 

basıncında kurutma metotları üzerindeki araştırmalar sürmektedir [187]. 

3.2.3 Aerojellerin kullanım alanları 

Aerojeller diğer malzemelere göre sahip oldukları eşsiz özelliklerinden dolayı çeşitli 

alanlarda kullanılmaktadır. Aerojellerin özelliklerine göre kullanıldığı alanlar Çizelge 

3.8’de verilmektedir. Silika aerojeller termal ve ses yalıtım malzemesi, boyalar için 

dolgu malzemesi, adsorban, katalizör taşıyıcısı, enjeksiyon ajanı, ince filmler üzerinde 

nem sensörü, eczacılık ve tarımda taşıyıcı malzeme, akustik bariyer, süperkapasitör, 

elektronik sistemlerde izolatör, sensör malzemesi, pigment taşıyıcı olmak üzere pek çok 

alanda kullanılmaktadır [51].  
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Çizelge 3.8 Aerojellerin özelliklerine göre kullanım alanları [189] 

Özellik Uygulama 

Isıl İletkenlik 

(Şeffaf, yüksek sıcaklık, 

düşük ağırlık) 

Mimari ve cihaz yalıtımı, taşınabilir soğutucular, 

ulaşım araçları, borular, kriyojenik, uzay araçları ve 

sondalar, döküm kalıpları 

Yoğunluk/gözeneklilik 

(En hafif sentetik katı, 

homojen, yüksek yüzey 

alanı) 

Katalizörler, absorban, sensörler, yakıt depolama, iyon 

değişimi, X-ışını lazerler 

Optik 

(Düşük refraktif indeks, 

şeffaf) 

Cherenkov dedektörleri, hafif optikler, ışık kılavuzları, 

özel efekt optikleri 

Akustik 

(Düşük ses hızı) 

Transdüserler için empedans eşleştirici, aralık bulucu, 

hoparlörler 

Mekanik 

(Elastik, düşük ağırlık) 

Enerji absorplayıcı, hiper hız parçacık tuzağı 

Elektriksel 

(Düşük dielektrik sabiti, 

yüksek dielektrik dayanımı, 

yüksek yüzey alanı) 

Entegre devre için dielektrikler, vakum elektrotları, 

kapasitörler 
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BÖLÜM 4 

KURŞUN 

4.1 Kurşun ve Özellikleri 

Kurşun insanlar tarafından keşfedilen ilk metallerden biridir [190]. Yeryüzünde 

rastlanan elementler arasında 34. sırayı alan kurşun periyodik cetvelin  (IVA) grubunda 

olup, atom numarası 82, atom ağırlığı 207.19 olan grimsi yumuşak bir metaldir [191], 

[192]. 

Kurşunun bazı fiziksel ve kimyasal özellikleri Çizelge 4.1’de verilmektedir. Kurşun 

yumuşaklık, süneklik, düşük erime noktası (327.46°C), kolayca şekillendirilebilme, kısa 

dalga ışınları geçirmeme ve korozyona karşı direnç gibi eşsiz özelliklere sahip olduğu 

için endüstride çeşitli alanlarda yaygın olarak kullanılmaktadır [190]. 

Kurşun en dayanıklısı PbO olmak üzere 5 tipte oksitli bileşik (Pb2O3, PbO4, PbO2 ve 

Pb2O) oluşturur. Kurşun bileşiklerinin  +2 ve +4 olmak üzere iki oksidasyon basamağı 

olsa da inorganik bileşiklerde kurşunun oksidasyon basamağı genellikle +2’dir. Çoğu 

inorganik Pb(II) tuzu suda az çözünür [191]. 

 

 

 

 

 

 

http://tr.wikipedia.org/wiki/Celsius
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Çizelge 4. 1 Kurşunun fiziksel ve kimyasal özellikleri [191],[192] 

Atomik yarıçap 0.18 nm 

Kristal yapısı Yüzey merkezli kübik 

Elektron konfirügasyonu 1s22s22p63s23p63d104s24p65s24d105p64f145d106s26p2 

Sembolü Pb 

Valans değeri 2 veya 4 

Yoğunluk 11,34 g cm-³ 

Ergime noktası  327.46°C 

Kaynama noktası(1 atm) 1525°C 

Elektrik direnci 208 nΩ·m (20°C’de) 

4.2 Doğal ve Antropojenik Kaynakları 

Kurşun çeşitli mineral kaynaklarına bağlı olarak farklı oranlarda bulunan doğal olarak 

meydana gelen kararlı dört çeşit izotopa (204Pb, 206Pb, 207Pb and 208Pb) sahiptir [191], 

[193]. 

Doğada kurşun genellikle galen (PbS) gibi sülfür minerali  ve onun oksitlenmiş ürünleri 

olan serüsit (PbCO3) ve anglezit (PbSO4) mineralleri ile birlikte bulunmaktadır. 

Bununla birlikte maden atıklarında kalkopirit (FeCuS2) ve sfalerit (ZnS) gibi sülfit 

minerallerde kurşuna rastlanmaktadır [194]. Diğer önemli kurşun mineralleri jamesonit 

(Pb2Sb2S5), jordanit (Pb4As2S7), bulanjerit (Pb3Sb2S6), piromorfit (Pb5Cl(PO4)3), 

mimemit (Pb10Cl2(AsO4)6) ve vulfenit (PbMoO4)’dir [192].  

Dünya ve Türkiye toplam kurşun rezervi sırasıyla 140 milyon ton ve 3250 ton 

civarındadır [192].  

http://tr.wikipedia.org/wiki/Yo%C4%9Funluk
http://tr.wikipedia.org/wiki/Ergime_noktas%C4%B1
http://tr.wikipedia.org/wiki/Celsius
http://tr.wikipedia.org/wiki/Kaynama_noktas%C4%B1
http://tr.wikipedia.org/wiki/Celsius
http://tr.wikipedia.org/w/index.php?title=Elektrik_direnci&action=edit&redlink=1
http://tr.wikipedia.org/wiki/Galen
http://tr.wikipedia.org/w/index.php?title=Ser%C3%BCsit&action=edit&redlink=1
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Kurşun, doğal ve özellikle antropojenik faaliyetler sonucunda açığa çıkarak suda 

bulunan en toksik kimyasal kirleticiler arasında yer almaktadır [195]. Kurşun 

madenciliği ve metalurjisi dünya çapında büyük bir sanayi kolu olup yıllık kurşun 

tüketimi yaklaşık 3 milyon tondur [192], [197]. Kurşun kirliliği depolama pillerinin 

üretimi, yeraltı haberleşme kablolarının kurşunla izolasyonu, asit metal kaplama, baskı, 

boyama, pigmentler, kurşunlu seramik ve cam, mühimmat gibi birçok sanayinin atık 

sularında bulunmaktadır. Endüstriyel atıksular genellikle asidikdir (pH = 1.5-6) ve bu 

nedenle, geniş bir konsantrasyon aralığı içinde çözünür Pb2 + içerir [197]. Atık sanayi 

sularında bulunan tipik kurşun konsantrasyonlarına bazı örnekler metal kaplama sanayi 

(0.02-42 mg L-1) [197], madencilik (15 mg L-1) [198], depolama sızıntı suları (2-5 mg  

L-1) [199], ergitme ve rafinasyon ile çeşitli metal üretimi (0.02-53 mg  L-1) [197] ve akü 

sanayi (7-2000 mg L-1)’dir [197]. Bu gibi kaynaklardan açığa çıkan yüksek kurşun 

derişimine sahip atık sular yer altı ve yüzey sularına yani doğaya karışmaktadır [200]. 

Gıdalar da toprakta doğal olarak bulunan kurşun ile ya da atmosferik serpinti ve pişirme 

için kullanılan su gibi kurşun kaynakları ile kontamine olmaktadır [197]. Bu nedenle, 

atık suların boşaltılmadan önce ağır metallerin uzaklaştırılması için arıtım kritik öneme 

sahip bir sorundur [201]. Amerikan Çevre Koruma Örgütü’ne göre atık sulardaki 

toksisite eşiği seviyesi 5.0 Pb mg L-1’dir [198]. 

4.3 Çevre ve İnsan Sağlığına Etkileri 

Arsenik de dahil olmak üzere belki de hiçbir metal kurşun kadar toksik olmadığı için 

kurşun toksikolojisi yoğun bir şekilde çalışılmıştır [197].  Ağır metallerin çoğu gibi 

inorganik kurşun atmosferde partiküller halinde bulunan genel bir metabolik zehir ve 

enzim inhibitörüdür. Organik kurşun ise inorganik kurşundan daha fazla canlı yaşamına 

etki etmektedir çünkü organik kurşun uçucu olup çoğunlukla gıda maddeleri ve içme 

suyuna karışmaktadır [202]. 

Kurşunun vücutta bilinen bir biyolojik işlevi yoktur ve vücuda girdiğinde, geri 

dönülemez ciddi sağlık sorunlarına neden olduğu bilinmektedir [190].  Kurşun 

inhalasyon, sindirim, dermal temas (özellikle mesleki maruziyet sonucu) ya da plasenta 

ile transfer sonucunda absorplanmaktadır [197]. Yetişkinler tarafından yenilen kurşunun 

%10’u absorplanırken bu oran çocuklarda %53’lere kadar çıkmaktadır [197].  Kurşun 

absorplandığında ya hızlı bir şekilde biyolojik havuza girerek yumuşak dokularda 

(akciğer, böbrek, dalak, kan, karaciğer ve kemik iliği) dağılır ya da yavaş bir şekilde 
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iskelette birikmektedir [203]. Kurşun hematopoietik, renal, sinir ve kardiyovasküler 

sistemler gibi vücudun hemen hemen tüm büyük organ sistemlerini etkilemekte, 

yorgunluk, uykusuzluk, asabiyet, eklem ve baş ağrısı, mide bağırsak semptomları gibi 

kronik semptomlara yol açmaktadır [190], [204]. Dünya Sağlık Örgütü raporuna göre 

kanda kurşun düzeyinde 10 µg dL-1’lik artış IQ’da 2 puanlık düşmeye yol açmaktadır ve 

nörotoksik bir metal olarak kabul edilmektedir [205]. Kurşunun biyolojik yarı ömrü 

kanda 16-40 gün, kemiklerde ise 17-27 yıldır [203]. Amerikan Çevre Koruma 

Örgütü’ne göre atık sulardaki maksimum kurşun konsantrasyonu 0.006 mg L-1’dir 

[206]. Dünya Sağlık Örgütü’ne göre içme suyunda kurşun limiti 0.01 mg L-1’dir [207]. 

4.4 Giderim Yöntemleri 

Kurşun iyonlarının atık sulardan giderimi için uygulanan geleneksel yöntemler solvent 

ekstraksiyonu [208], kimyasal çöktürme [209], iyon değişimi [210] ve katı sorbentler ile 

adsorpsiyondur [211], [212], [213], [214]. 

Bu metotlar arasında adsorpsiyon maliyet açısından uygun olduğu ve yüksek verimde 

atık sulardan ağır metal giderimi sağladığı için daha etkili bulunmuştur. Adsorpsiyonun 

diğer avantajları arasında adsorbanın düşük maliyeti, endüstriyel, biyolojik ve evsel 

atıkların adsorban olarak kullanımı, diğer metotlara göre kolay kullanılabilirliği, düşük 

işletme maliyeti, rejenerasyondan sonra adsorbanın yeniden kullanılması, geniş bir pH 

aralığı içinde ağır metal iyonlarını giderme kapasitesi, çevre dostu oluşu ve teknik 

olarak uygulanabilirliği sayılmaktadır [207]. 
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BÖLÜM 5 

ADSORPSİYON 

Adsorpsiyon bir ara yüzeyde bir veya birden fazla bileşenin birikmesi ve derişimlerinin 

artmasıdır. Adsorpsiyon işlemi sıvı-gaz, sıvı-katı, sıvı-sıvı ve katı-gaz gibi herhangi iki 

ara yüzeyde gerçekleşebilmektedir [215], [216], [217]. Adsorpsiyon işlemi sadece 

adsorbanın yüzeyinde gerçekleşmektedir. Adsorplanan madde adsorbanın yapısına 

nüfuz etmez [218]. Sorpsiyon terimi; absorpsiyon ve adsorpsiyonun aynı anda oluştuğu 

veya birbirlerinden ayırt edilemediği zamanlarda kullanılmaktadır [217]. Adsorpsiyon 

işleminin tersi yani tutunan taneciklerin yüzeyden ayrılması “desorpsiyon” olarak 

adlandırılır [218]. 

Adsorpsiyon işleminde adsorpsiyonun gerçekleştiği katı yüzey “adsorban”, yüzeyde 

adsorplanan madde “adsorbat”olarak adlandırılır [215]. 

Alümina, aktif kömür, bentonit, magnezyum silikat, magnezyum oksit, kaolin, kil 

mineralleri, salisilik asit, silikajeller, zeolitler gibi geniş gözenekli yüzeye sahip olan 

adsorbanların adsorplama gücü yüksektir.  Adsorban madde, ucuz olmalı, bol miktarda 

bulunabilmeli, rejenere edilerek tekrar tekrar kullanılabilmeli, kimyasal reaksiyonlara 

girmemeli, adsorpsiyon kapasitesi yüksek olmalı ve bir karışımdan belirli bir veya 

birkaç maddenin ayrılması isteniyorsa bu maddelere karşı seçicilik özelliği 

göstermelidir [219]. 

Adsorpsiyon fiziksel adsorsiyon (fizisorpsiyon), kimyasal adsorpsiyon(kemisorpsiyon) 

ve değişim adsorpsiyonu olmak üzere üç çeşittir. Adsorpsiyondan sorumlu olan çekim 

kuvvetleri moleküller arası Van der Waals bağları şeklinde ise fiziksel adsorpsiyon, 

elektrostatik çekim meydana geliyorsa değişim adsorpsiyonu, kimyasal affinite şeklinde 

ise kimyasal adsorpsiyon gerçekleşir. Fiziksel adsorpsiyon termodinamik olarak 
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tersinirdir yani adsorplanan moleküllerin adsorban yüzeyinden desorpsiyonu 

gerçekleşebilir. Bu tip adsorpsiyonda entalpi değişimi çok küçüktür (5-40 kJ mol-1) yani 

düşük adsorpsiyon enerjili bir prosestir [218], [220]. 

Fiziksel adsorpsiyonun aksine kimyasal adsorpsiyonda adsorbat ile adsorbanın 

yüzeyinde genellikle kovalent bağ gibi daha güçlü çekim kuvvetleri etkindir [218]. 

Adsorpsiyon tek tabakalı olarak gerçekleşir ve adsorpsiyonyüzeyde moleküllerin 

bağlanacağı aktif noktalar bitince sonlanır [219]. Entalpi değişimi fiziksel adsorsiyona 

göre daha büyüktür (40-800 kJ mol-1) [218]. Kimyasal adsorpsiyonun meydana gelmesi 

için ilave bir aktivasyon enerjisi gerekmektedir. Kimyasal adsorpsiyonda sıcaklık 

arttıkça adsorpsiyon hızı da artmaktadır. 

Değişim adsorpsiyonunda ise zıt elektrik yüklerine sahip adsorplanan madde ile 

adsorban yüzeyi arasında elektriksel çekim meydana gelmektedir. Küçük çaplı ve 

elektrik yükü fazla olan iyonlar daha iyi adsorblanırlar [162]. 

5.1 Adsorpsiyon İzotermleri 

Adsorpsiyon izotermi; sabit sıcaklıkta adsorplanan madde miktarı ile denge basıncı 

veya denge konsantrasyonu arasındaki bağıntıdır [221]. Genellikle adsorpsiyon 

izotermleri; adsorpsiyon enerjisi, adsorbanın kapasitesi ve adsorpsiyonun ne türde 

olduğu adsorbanın verilen atık suyun arıtımında kullanımının ekonomik olup 

olmayacağı, adsorblayıcı içindeki adsorbanın ömrü gibi bilgilerin tahmin edilmesini 

sağlar [222], [223]. 

Birçok araştırmacı Jaeger ve Erdös tarafından oluşturulan genel bir formülden yola 

çıkarak farklı izoterm denklemleri geliştirmişlerdir [219]. Adsorpsiyon denge verilerini 

değerlendirmek üzere en yaygın olarak kullanılan modeller Langmuir, Freundlich, 

Dubinin-Radushkevich ve Temkin izoterm modelleridir. 

5.1.1 Langmuir izotermi 

Langmuir adsorpsiyon izotermi, Irving Langmuir tarafından 1916 yılında aktif karbon 

ile ilgili çalışmalarında katı yüzeyindeki gaz adsorpsiyon fazını tanımlamak üzere 

türetilmiştir [224]. Langmuir izotermi, adsorbant üzerinde aynı enerjiye sahip sabit 

sayıda aktif bölge mevcut olup, her aktif bölgenin sadece bir partikül adsorplayacağı 

kabulüne dayanır. Bu nedenle, adsorpsiyon tek tabakada gerçekleşmekte ve bu 
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tabakanın doygunluğa ulaşması ile maksimum adsorpsiyonun olacağı kabul 

edilmektedir [İleri 1993]. Bunun yanı sıra adsorpsiyon dengesi dinamiktir ve yüzeye 

tutunmuş moleküller arasında etkileşim olmamaktadır [225], [226]. 

Langmuir adsorsiyon izotermi model denklemi,  

𝑞𝑒 =
𝑄.𝑏.𝐶𝑒

1+𝑏.𝐶𝑒
                                                                                                                                   (5.1) 

şeklindedir [224]. Burada; b,entalpi ile ilgili Langmuir izotermi sabiti; Ce, adsorpsiyon 

tamamlandıktan sonra çözeltide kalan madde konsantrasyonunu (mg L-1); qe, birim 

adsorban kütlesi başına adsorplanan madde miktarını (mg veya g); Q,maksimum 

kapasite (Langmuir izoterm sabiti) ifade etmektedir. 

Denklem 5.1’deki eşitliğin doğrusallaştırılmasıyla; 

𝐶𝑒

𝑞𝑒
=

1

𝑄.𝑏
+

𝐶𝑒

𝑄
                                                                                                             (5.2)       

elde edilir. Deneysel olarak elde edilmiş Ce’e karşı Ce /qe değerleri grafiğe 

geçirildiğinde bir doğru veriyorsa, adsorpsiyonun Langmuir modeline uyduğu 

söylenebilir. Bu doğrunun eğimi ve ekseni kesim noktası Langmuir izoterm sabitlerini 

(Q, b) vermektedir. 

Langmuir izoterminin esas karakteristiğini bulmak için boyutsuz denge sabiti olarak 

bilinen ayırma faktörü olan (RL) Webber ve Chakkravorti tarafından ifade edilmiştir 

[227]. 

𝑅𝐿 =
1

1+𝑏.𝐶𝑖
                                                                                                                                (5.3)     

Burada; b Langmuir sabitini (L mg-1) ve Ci başlangıç adsorbat konsantrasyonunu (mg  

L-1) ifade etmektedir.  RL değeri adsorpsiyonun elverişsiz (RL>1), doğrusal (RL=1), 

elverişli (0< RL<1) veya tersinmez (RL =0) olup olmadığını göstermektedir.    

5.1.2 Freundlich izotermi 

Langmuir adsorpsiyon eşiliğinin dayandığı tek tabaka modelinin aksine çok tabakalı 

yüzey, heterojen adsorpsiyon ısısı ve heterojen yüzey temellerine dayanan Freundlich 

model denklemi Alman fizikokimyacı Helbert Max Finlay Freundlich tarafından 

türetilmiştir [228]. 

Freundlich model denklemi, 
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𝑞𝑒 = 𝐾𝐹 . 𝐶𝑒
1/𝑛

                                                                                                               (5.4) 

şeklindedir. Burada; KF ve n sırasıyla adsorpsiyon kapasitesini ve şiddetini gösteren 

sıcaklığa bağlı Freundlich sabitleridir. 

Denklem 5.4’deki eşitliğin doğrusallaştırılmasıyla; 

𝐼𝑛𝑞𝑒 = 𝐼𝑛𝐾𝐹 +
1

𝑛
𝐼𝑛𝐶𝑒                                                                                                 (5.5) 

elde edilir. Deneysel olarak lnCe değerlerine karşı lnqe değerleri grafiğe geçirildiğinde 

bir doğru veriyorsa, adsorpsiyonun Freundlich modeline uyduğu söylenebilir. Bu 

doğrunun eğim ve kayma değerlerinden sırasıyla n ve KF değerleri belirlenir. Eğimden 

hesaplanan 1/n değerinin 0-1 arasında olması adsorpsiyon olayının istemli olduğunu 

göstermektedir. 1/n değeri sıfıra yaklaştıkça adsorplayıcı yüzeyinin heterojenliği 

artmaktadır.  Bu değer 1’den küçükse kimyasal sorpsiyon ve 1’den büyükse 

sorpsiyonda adsorbat moleküllerinin birbirleri ile etkileşim içinde olduğunu ifade 

etmektedir [229]. Bunun yanı sıra 1/n değerinin 1’e çok yakın olması Langmuir izoterm 

modeline de uyumlu olduğunu işaret eder [230]. 

5.1.3 Dubinin Radushkevich izotermi 

Dubinin Radushkevich (D-R) izotermi homojen yüzey veya sabit sorpsiyon 

potansiyelinden ise heterojen yüzeyi esas alan, Langmuir izoterm modelinden daha 

genel bir varsayımdır [231]. Bu izoterm modeli [232], 

𝑞𝑒 = 𝑞𝑚. 𝑒−𝛽𝜀2
                                                                                                                         (5.6) 

ε =R.T ln (1+1/Ce)                                                                                                        (5.7) 

şeklindedir.  

Bu eşitlikte; T, mutlak sıcaklık (K);qe, birim adsorban başına adsorplanan madde 

miktarını (mg g-1); qm, 1 g adsorban tarafından adsorplanan madde miktarını (mg g-1); 

R, gaz sabitini (J mol-1 K-1); ε, Polonyi potansiyelini; β,afinite katsayısını (adsorpsiyon 

enerji sabiti) ifade etmektedir. 

Denklem 5.6’daki eşitliğin doğrusallaştırılmasıyla; 

𝐼𝑛𝑞𝑒 = 𝐼𝑛𝑞𝑚 − 𝛽𝜀2                                                                                                  (5.8) 

elde edilir. 
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Deneysel olarak lnqe değerlerine karşı Ɛ2 değerleri grafiğe geçirildiğinde bir doğru 

veriyorsa, adsorpsiyonun D-R modeline uyduğu söylenebilir. Bu doğrunun eğim ve 

kayma değerlerinden sırasıyla β ve qm değerleri belirlenir. 

Ayrıca ortalama adsorpsiyon enerji değeri, 

𝐸 =
1

(2𝛽)
1
2

                                                                                                                    (5.9)                                 

şeklinde de ifade edilebilir. Burada E adsorpsiyon enerjisini (kj mol-1) ifade etmektedir. 

D-R modelinde hesaplanan adsorpsiyon enerjisi (E), bir mol iyonun çözeltide adsorban 

yüzeyine geçişi sırasındaki serbest enerji değişimidir. E’nin büyüklüğü, adsorpsiyon 

mekanizmasının türünü tahmin etmek için kullanılır [233]. Eğer bu değer 8’den küçük 

ise adsorpsiyonun fiziksel olarak, 8-16 kJ mol-1 arasında ise adsorpsiyonun kimyasal 

iyon değişimi ile gerçekleştiği söylenebilir [234]. 

D-R izotermi kolay uygulanma, fiziksel parametrelere dayanma, sıcaklığın etkisini 

kapsama ve geniş bir konsantrasyon aralığında deneysel verileri değerlendirmede 

oldukça yeterli tahminlerde bulunması gibi avantajlara sahiptir [235]. D-R izotermi 

Gaussian enerji dağılımıyla adsorpsiyon mekanızmasını belirlemektedir fakat düşük 

basınçlarda Henry kanununa uymamaktadır [236]. 

5.1.4 Sips İzotermi 

Sips izotermi, Freundlich denkleminde artan konsantrasyon ve basınçla adsorplanan 

miktarın artması ile ilgili problemin fark edilmesiyle Langmuir ve Freundlich 

izotermlerinin kombinasyonu olarak heterojen yüzeylerdeki adsorpsiyonu tarif etmek 

için türetilmiştir [237], [238]. Sips izoterm modeli; yüksek adsorbat 

konsantrasyonlarında tek tabaka adsorpsiyon kapasitesini tahmin ederek Langmuir 

izoterm modelini, düşük adsorbat konsantrasyonlarında Freundlich izoterm modelinin 

karakteristik özelliklerini yansıtmaktadır [238]. 

Sips model denklemi, 

𝑞𝑒 =
𝑞𝑚𝑠.𝐾𝑠.𝐶𝑒

𝑚𝑠

1+𝐾𝑠𝐶𝑒
𝑚𝑠                                                                                                          (5.10) 

şeklindedir [239]. Burada; Ce, denge konsantrasyonunu (mg L-1); Ks, Sips izoterm 

modeli sabitini (L g-1); ms, model katsayısını; qms, Sips maksimum sorpsiyon 
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kapasitesini (mg g-1); qe, birim adsorban kütlesi başına adsorplanan madde miktarını 

(mg g-1) ifade etmektedir. 

5.1.5 Redlich-Peterson (R-P) izotermi 

Redlich-Peterson izotermi; Langmuir ve Freundlich izotermlerinin karakteristik 

özelliklerini yansıtan, düşük konsantrasyonlarda Langmuir izotermi ve yüksek 

konsantrasyonlarda Freundlich izotermi gibi davranan izoterm tipidir [238]. Redlich-

Peterson izotermi, 

𝑞𝑒 =
𝐾𝑅𝑃𝐶𝑒

1+𝛼𝑅𝑃𝐶𝑒
𝛽𝑅𝑃                                                                                                          (5.11) 

şeklinde ifade edilir [240]. Burada,αRP ve KRP Redlich Peterson izoterm sabitleri, βRP ise 

0-1 arasında değişen model parametresidir. 

5.1.6 Toth izotermi 

Toth izoterm modeli, Langmuir izoterm modelini iyileştirmek için geliştirilen bir 

ampirik modeldir [241] ve şu şekilde ifade edilir: 

𝑞𝑒 =
𝑞𝑚𝑇.𝐶𝑒

(
1

𝐾𝑇
+𝐶𝑒

𝑚𝑇)
1

𝑚𝑇
       

                                                                                                                (5.12) 

Burada; KT, Toth model sabitini; mT, Toth model katsayısını; qmT, Toth maksimum 

adsorpsiyon kapasitesini (mg g-1); Ce, denge konsantrasyonunu (mg L-1); qe, birim 

adsorban kütlesi başına adsorplanan madde miktarını (mg g-1) ifade etmektedir. 

5.2 Adsorpsiyon Termodinamiği 

Adsorpsiyon termodinamiği, yaygın olarak adsorpsiyon ile ısı etkilerinin analizi için 

kullanılmaktadır. 

5.2.1 Gibbs serbest enerjisi (ΔGo), entalpi (ΔHo) ve entropi (ΔSo) hesaplamaları 

Termodinamik tahminler, adsorpsiyon prosesinin kendiliğinden gerçekleşip 

gerçekleşmediğini ve endotermik ya da ekzotermik olduğunu anlamak için gereklidir. 

Bu amaçla Gibbs serbest enerjisi (ΔGo), entalpi (ΔHo) ve entropi (ΔSo) hesaplamaları 

yapılmaktadır. Adsorpsiyon entalpisi, adsorpsiyon termodinamiğinde adsorbat 

molekülleri ile adsorban yüzeyi arasındaki bağın kuvvetini açıklayan önemli bir 
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parametre olarak karşımıza çıkmaktadır [242]. Bir reaksiyon sabit basınç altında 

gerçekleşiyorsa entalpi değeri adsorpladığı ısıya eşittir. Entalpi değişimi pozitif işaretli 

ise reaksiyon endotermik, negatif işaretli ise reaksiyon ekzotermiktir [243], [244].  

Entropi bir sistemin kaos derecesi olarak tanımlanır [245]. Entropi değişimi adsorbanın 

adsorbata karşı afinitesi ile ilgili bilgi verir. Entropi değişiminin pozitif değeri 

adsorbanda bazı yapısal değişikliklerin olduğunu ve katı/sıvı arayüzeyinde adsorpsiyon 

süresinde düzensizliğin arttığını gösterir [246]. 

Gibbs serbest enerjisi reaksiyonun kendiliğinden gerçekleşebilirliğinin tespitinde 

kullanılan termodinamik parametredir. Reaksiyondaki itici güç olan Gibbs serbest 

enerjisi (ΔGo), pozitif işaretli ise reaksiyon endotermik, negatif işaretli ise reaksiyon 

ekzotermiktir [242]. 

Termodinamik parametreler olan Gibbs serbest enerjisi (ΔGo), entalpi (ΔHo) ve entropi 

(ΔSo) aşağıdaki eşitlikler kullanılarak hesaplanır: 

ΔGo= -RT lnK                                                                                                            (5.13) 

K= 
(𝐶𝑖−𝐶𝑒)

𝐶𝑒𝑚
𝑉                                                                                                                (5.14) 

ΔGo=ΔHo-TΔSo                                                                                                          (5.15) 

K değeri Langmuir denkleminden elde edilen adsorpsiyon katsayısıdır ve adsorbatın 

çözelti-adsorban fazlarındaki denge konsantrasyonlarını ifade eder [234]. Denklemde 

(5.13); Ci başlangıç konsantrasyonunu (mg L-1); Ce, denge konsantrasyonunu (mg L-1); 

m, adsorban miktarını (mg) ve V, çözelti hacmini (mL) gösterir. 

Denklemde (5.12); T, mutlak sıcaklığı (K); R, gaz sabitini (8.314 J mol-1 K-1) ve ΔGo 

(kJ mol-1 K-1) Gibbs serbest enerjisi değişimini ifade eder.  

Eşitlikte (5.14); ΔHo, standart entalpi(kJ mol-1) ve ΔSoise standart entropi (kJ mol-1 K-1) 

değişimini ifade eder. 

Standart entalpi ve entropi eşitlik 5.13 ve 5.15’in birleştirilmesiyle elde edilen Van’t 

Hoff denkleminden (6.15) hesaplanır: 

In K =- 
𝛥𝐻𝐨

𝑅𝑇
+

𝛥𝑆𝐨

𝑅
                                                                                                       (5.16) 
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Adsorpsiyon prosesinin standart entalpi değişimi ve standart entropi değişimi değerleri 

1/T’ye karşı çizilen ln K grafiğinden elde edilen doğrunun sırasıyla eğimi ve kesim 

noktasından hesaplanabilir. 

5.2.2 Aktivasyon enerjisi 

Genelde kimyasal reaksiyonların hızı sıcaklıktaki artış ile artmaktadır. Belli bir aralıkta 

hız sabitlerinin sıcaklığa bağlı değişimi Arrhenius bağıntısı ile hesaplanır [247]: 

k =A0 e
–Ea  /RT                                                                                                                                                                     (5.17) 

Denklemde (5.17); A0 reaksiyon için frekans faktörünü; Ea aktivasyon enerjisini (J   

mol-1); k, adsorpsiyon hız sabitini; T, mutlak sıcaklığı (K) ve R, gaz sabitini (8.314 J 

mol-1 K-1) göstermektedir.  

Bir reaksiyonun başlayabilmesi için reaksiyona giren bileşenlerin sahip olması gereken 

minimum enerji miktarı olan aktivasyon enerjisi [248] 5.17 nolu denklemin logaritmik 

formu kullanılarak hesaplanabilir: 

In k= ln A0 - 
𝐸𝑎

𝑅𝑇
                                                                                                          (5.18) 

Aktivasyon enerjisi, 1/T değerlerine karşı çizilen ln k değerleriyle elde edilen doğrunun 

eğiminden hesaplanır. Aktivasyon enerjisinin büyüklüğü adsorpsiyonun fiziksel ya da 

kimyasal adsorsiyon şeklinde gerçekleştiğinin göstergesidir. Fiziksel adsorpsiyonda 

enerji ihtiyacı küçük olduğu için Ea 5-40 kJ mol-1’den daha büyük değildir [249]. Eğer 

aktivasyon enerji değeri 17-21 kJ mol-1 arasında ise reaksiyon film difüzyonu, 21-42 kJ 

mol-1 aralığında ise partikül içi difüzyonu hakimdir [250].Kimyasal adsorpsiyonda ise 

Ea 40-800 kJ mol-1 arasındadır [249]. 

5.2.3 İzosterik adsorpsiyon ısısı 

İzosterik adsorpsiyon ısısı; sabit miktarda adsorplanan adsorbat için belirlenen 

adsorpsiyon ısısı olarak tanımlanmaktadır. Adsorpsiyon prosesinin karakterizasyonu ve 

optimizasyonu için gerekli parametrelerin başında gelir. Ayrıca yüzey enerjik 

heterojenliği hakkında bilgi verir [251]. İzosterik adsorpsiyon ısısı Clausius-Clapeyron 

eşitliği kullanılarak hesaplanır:  

𝑑(𝑙𝑛𝐶𝑒)

𝑑𝑇
=

𝛥𝐻𝑥

𝑅𝑇2                                                                                                               (5.19) 
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Denklemde; Ce, çözeltideki adsorbat denge konsantrasyonunu (mg L-1); ΔHx izosterik 

adsorpsiyon ısısını (kJ mol-1); T, mutlak sıcaklığı (K) ve R, gaz sabitini (8.314 J mol-1 

K-1) göstermektedir.  

Denklem 5.19 nolu denklemin logaritmik formu: 

ln Ce =- (
𝛥𝐻𝑥

𝑅
)

1

𝑇
+ 𝐾                                                                                                   (5.20) 

şeklindedir. İzosterik adsorpsiyon ısısı, birim miktarda adsorplanan adsorbat miktarları 

için 1/T’ye karşı çizilen ln Ce grafiğinin eğiminden hesaplanır. İzosterik adsorpsiyon 

ısısının büyüklüğü adsorpsiyonun türü hakkında bilgi verir. Fiziksel adsorpsiyonda ΔHx 

80 kJ mol-1’ün altında iken; kimyasal adsorpsiyonda bu değer 80-400 kJ mol-1 arasında 

değişir [251]. 

5.3 Adsorpsiyon Kinetiği 

Adsorpsiyon kinetiği, adsorbanın performansını değerlendirmek ve adsorpsiyon 

mekanizmasını anlamak için büyük öneme sahiptir. Adsorpsiyon reaksiyonlarını ve 

difüzyon prosesini anlamak için geliştirilen birçok matematiksel model deneysel 

verilere uygulanmaktadır [252]. 

5.3.1 Yalancı birinci dereceden adsorpsiyon kinetiği 

Adsorpsiyon hızı ile adsorpsiyon kapasitesi arasında ilişki kuran ilk model olarak 

bilinen yalancı (pseudo) birinci dereceden hız bağıntısı Lagergren (1898) tarafından 

türetilmiştir. Bu bağıntı : 

𝑑𝑞𝑡

𝑑𝑡
= 𝑘1. (𝑞𝑒 − 𝑞𝑡)                                                                                                    (5.21) 

şeklindedir. Burada; qe, denge anındaki kapasiteyi (mg g-1); qt, t anındaki kapasiteyi (mg 

g-1);k1, birinci derece hız sabitini (dk-1) göstermektedir [252]. Eşitlik (5.21) sınır 

koşullarına göre(t=0’da qt=0 ve t=t’de qt=qt) integre edilirse: 

log (𝑞𝑒 − 𝑞𝑡) = log (𝑞𝑒) − (
𝑘1

2.303
) . 𝑡                                                                        (5.22) 

elde edilir. Yalancı birinci derece hız sabiti (k1),t’ye karşı çizilen log(qe-qt) grafiğinin 

eğiminden hesaplanır. 
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5.3.2 Yalancı ikinci dereceden adsorpsiyon kinetiği 

Ho ve McKay tarafından 1995 yılında tanımlanan yalancı ikinci dereceden kinetik 

modeli adsorban ile adsorbat molekülleri arasında kimyasal sorpsiyonun gerçekleştiğini 

varsayar [253]. Bu bağıntı: 

𝑑𝑞𝑡

𝑑𝑡
= 𝑘2. (𝑞𝑒 − 𝑞𝑡)2                                                                                                   (5.23) 

şeklinde ifade edilmektedir. Eşitlikte; k2, ikinci dereceden hız sabitini (g mg-1 dk-1) 

göstermektedir. Eşitlik (5.23) sınır koşullarına göre (t=0’da qt=0 ve t=t’de qt=qt) integre 

edilirse: 

1

(𝑞𝑒−𝑞𝑡)
=

1

𝑞𝑒
+ 𝑘2. 𝑡                                                                                                     (5.24) 

bağıntısı elde edilir. Denklem lineer hale getirildiğinde; 

𝑡

𝑞𝑡
=  

1

𝑘2.𝑞𝑒
2 +

1

𝑞𝑒
𝑡                                                                                                                       (5.25) 

şeklinde yazılır. İkinci mertebeden adsorpsiyon hız sabitini belirlemek için, (5.25) 

eşitliğinden yararlanılarak zamana karşı t/qt değerleri grafiğe geçirilerek elde edilen 

doğrunun eğimi 1/qe’ i, y ekseninin kesim noktası 1/ (k2.qe
2) ’ i verir. Başlangıç 

sorpsiyon hız sabiti (h,mg g-1 dk-1) değeri aşağıdaki eşitlik kullanılarak hesaplanır: 

h=𝑘2𝑞𝑒
2                                                                                                                       (5.26) 

5.3.3 Partikül içi difüzyon modeli (Weber- Morris modeli) 

Weber ve Morris tarafından geliştirilen partikül içi difüzyon modeli aşağıdaki gibi ifade  

edilmektedir: 

qt=kit
0.5 +C                                                                                                                  (5.27) 

Bu eşitlikte; ki, hücre içi difüzyon hız sabitini(mg g-1 dak-0,5); C, adsorban ile adsorbat 

arasında oluşan tabakanın kalınlığı hakkında bilgi veren bir sabiti ifade etmektedir 

[254]. Hücre içi difüzyon hız sabiti (ki), qt’nin t0.5’e karşı çizilen grafiğinin eğiminden 

hesaplanır. Sınır tabakası kalınlığı (C) ise kesim noktası değerine eşittir. Partikül içi 

difüzyon katsayısı (D,m2 dk-1) Fick kanunu kullanılarak hesaplanır: 

𝐹(𝑡) = [1 − exp (−
𝜋2𝐷2𝑡

𝑟𝑜
2 )]0.5                                                                                  (5.28) 

Eşitlikte; F(t), (Ci-Ct)/(Ci-Ce) oranını ve r, partikül yarıçapını göstermektedir [255]. 
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5.3.4 Elovich modeli 

Zeldowitsch tarafından 1934 yılında kimyasal adsorpsiyonu açıklamak için geliştirilen 

Elovich kinetik modeli:  

𝑑𝑞

𝑑𝑡
= 𝛼𝑒−𝜷𝒒𝒕                                                                                                                             (5.29) 

şeklindedir [256]. Eşitlikte; α, başlangıç sorpsiyon hızını (mg g-1 dk-1); β, kimyasal 

sorpsiyon için gerekli yüzey aktivasyon enerjisini (g mg -1) göstermektedir. Eşitlik 

(5.29) sınır koşullarına göre (t=0’da qt=0 ve t=t’de qt=qt) düzenlenirse: 

𝑞𝑡 =
1

𝛽
ln(𝛼𝛽) +

1

𝛽
ln (𝑡)                                                                                            (5.30) 

bağıntısı elde edilir. β ve α sabitleri ln(t)’e karşı çizilen qt doğrusunun sırasıyla eğim ve 

kesim noktasından elde edilir [250]. 
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BÖLÜM 6 

KONU İLE İLGİLİ LİTERATÜR İNCELEMESİ 

6.1 Doğal Silika Kaynaklarından Zeolit NaA Üretimi 

Tan vd. [257], pirinç kabuğu külünden ekstrakte ettikleri silikayı kullanarak geleneksel 

hidrotermal yöntem ile zeolit NaA ve NaY’yi başarılı bir şekilde üretmişlerdir. Pirinç 

kabuğunun 750°C sıcaklıkta 6 saat süre ile yakılması ile %92 silika içeriğine sahip kül 

elde edilmiştir. Bu çalışmada pirinç kabuğu külünün ucuz bir silika kaynağı olarak ticari 

kimyasal maddeler yerine zeolit sentezinde kullanılabileceği belirtilmiştir. 

Azizi ve Yousefpour [8],  İran’ın Fajr bölgesinden topladıkları pirinç kabuklarını 600°C 

sıcaklıkta yakarak elde ettikleri külden %97 saflıkta silika ekstrakte etmişlerdir. Bu 

silikayı kullanarak geleneksel ve mikrodalga destekli hidrotermal yöntem ile zeolit NaA 

ve analsim üretmişlerdir. Farklı yöntemler kullanılarak gerçekleştirilen üretimlerde elde 

edilen zeolitlerin XRD piklerinin aynı olduğunu fakat mikrodalga destekli hidrotermal 

yöntem kullanıldığında zeolitlerin parçacık boyutlarının geleneksel yöntem ile elde 

edilenlere göre daha küçük olduğunu tespit etmişlerdir. 

Petkowicz vd. [9], hidrotermal yöntem ile 3.1Na2O: Al2O3: 1.9 SiO2: 128 H2O 

kompozisyonuna sahip zeolit NaA sentezlemek için doğal silika kaynakları olan krisotil 

ve pirinç kabuğu maddelerini kullamışlardır. Pirinç kabuklarını; asit ile muamele 

etmeden ve %3 (v/v) HCl çözeltisi ile 2 saat boyunca 100°C sıcaklıkta muamele ettikten 

sonra 100°C sıcaklıkta kurutup 600°C sıcaklıkta kalsinasyon işlemi uygulayarak 

kullanmışlardır. Asit ile muamele ettikleri pirinç kabuğundan ürettikleri zeolit A’nın 

yüzey alanı 9.5 m2g-1, işlem görmemiş pirinç kabuğundan elde edilen zeolit A’nın 

yüzey alanı 3.6 m2g-1 olarak tespit edilmiştir. Ayrıca ticari pirojenik silika kullanılarak 
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üretilen zeolit A’nın yüzey alanı 10 m2 g-1 olarak saptanmıştır. Doğal silika kaynakları 

kullanılarak üretilen zeolitlerin yüzey alanlarının daha küçük oluşunun yapılarında 

bulunan az miktardaki demir gibi safsızlıkların zeolit oluşumu sırasında reaksiyonları 

yeniden düzenleyerek etkileyebileceğinden kaynaklandığı düşünülmektedir. Elde edilen 

zeolitlerin %98-100 oranında kristal yapıda oldukları tespit edilmiştir. 

Shoumkova ve Stoyanova [4], pirinç kabuğundan direk ekstrakte ettikleri silikayı 

kullanarak zeolit NaA sentezlemişlerdir. Pirinç kabuklarından silika ekstraksiyonu, 

refluks sistemi kullanılarak 7 saat boyunca %10 sodyum hidroksit çözeltisi ile 

kaynatılarak gerçekleştirilmiştir. Böylelikle pirinç kabuğunun yakılarak pirinç kabuğu 

külüne dönüştürme basamağına gerek kalmamıştır. Sentezlenen zeolit NaA örneklerinin 

yüksek oranda kristalin, saf ve beyaz oldukları tespit edilmiştir. 

Azizi vd. [1], arpa kabuğu külünden %80 saflıkta silika ektrakte ederek, düşük 

sıcaklıkta herhangi bir organik katkı maddesi kullanmadan nanozeolit LTA 

üretmişlerdir. Zeolit kristalizasyonuna ısıtma süresi (14-20 saat), reaksiyon sıcaklığı (30 

-70°C), xNa2O/ySiO2/1Al2O3/200H2O kompozisyonunda x; 9’dan 12’e ve y; 1’den 2’ye 

değişirken SiO2/Al2O3 ve Na2O/SiO2 mol oranlarının etkisi araştırılmıştır. Reaksiyon 

sıcaklığı arttıkça, zeolit kristallerinin parçacık boyutunda artış gerçekleştiği 

gözlenmiştir. Parçacık boyutu en küçük olacak şekilde nanozeolit elde etmek için 

optimum değerlerin sırasıyla 18 saat, 40°C, 1.5 ve 6 şeklinde olması gerektiği 

bulunmuştur. Bu şartlar altında sentezlenen zeolitin spesifik yüzey alanının 59.85 m2 g-1 

ve parçacık boyutunun 54 nm olduğu tespit edilmiştir. 

Gougazeh ve Buhl [258], hammadde olarak %53.86 silika içeriğine sahip doğal Ürdün 

kaolin mineralini kullanarak 100°C’de 20 saat süre ile hidrotermal transformasyonla 

zeolit NaA sentezlemişlerdir. Sentezlenen zeolit numuneleri XRD ile incelendiğinde 

doğal kaolinden gelen quartz fazda safsızlıkların bulunduğu ve zeolitin ana bileşen 

olarak zeolit NaA, minor bileşen olarak hidroksisodalit ve quartzdan oluştuğu tespit 

edilmiştir. Bu çalışmada, kaolinin endüstriyel zeolit NaA üretiminde ucuz ve 

uygulanabilir bir hammadde olarak kullanılabileceği bildirilmiştir. 

6.2 Doğal Silika Kaynaklarından Silika Aerojel Üretimi 

Li ve Wang [13], pirinç kabuğu külü silikası kullanarak sol-jel yöntemini takiben 

atmosferik kurutma işlemi uygulayarak silika aerojel üretmişlerdir. Silika aerojel sentezi 
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sırasında ortama az miktarda tetraetil ortosilikat eklenmiştir. Silika aerojelin gözenek 

yapısının eklenen tetraetil ortosilikat miktarına bağlı olarak değiştiği tespit edilmiştir.  

Elde edilen silika aerojelin mezoporlu olduğu, gözeneklerin 5-60 nm aralığında 

değiştiği, BET yüzey alanının 500 m2 g-1, gözenek hacminin 3.31 cm3 g –1 olduğu tespit 

edilmiştir. 

Tadjarodi vd. [15], pirinç kabuğu külünden nanogözenekli silika aerojel elde 

etmişlerdir. Ortama az miktarda tetraetil ortosilikat ekledikten sonra distile suyun 

ardından etanol ile yıkama işlemi uygulayarak atmosferik kurutma işlemi ile son ürün 

elde edilmiştir. Silika aerojelin yüzey alanı 315 m2 g-1, gözenek hacmi 0.78 cm3 g –1, 

ortalama gözenek boyutu 9.8 nm, yığın yoğunluğu 0.32 g cm-3 olarak saptanmıştır. 

Nayak ve Bera [259], pirinç kabuğu külü silikası kullanarak sol-jel yöntemini takiben 

atmosferik kurutma işlemi uygulayarak silika aerojel elde etmişlerdir. Alkali şartlarda 

pirinç kabuğu külünden sodyum silikat çözeltisini nitrik asit ile nötralize ederek silika 

jel oluşturduktan sonra aerojel elde etmek için gözeneklerde bulunan su etanol ile 

uzaklaştırılmıştır. Ardından elde edilen alkojel tetraetil ortosilikat/etanol çözeltisi içinde 

yaşlandırılmıştır. Kurutma işleminden önce tetraetil ortosilikat/etanol çözeltisi, n-heptan 

ile değiştirilmiştir. Silika aerojelin özellikleri incelendiğinde düşük yoğunluklu (0.67 g 

cm–3) , yüksek oranda gözenekli (%80), toplam gözenek hacminin 3.1 cm3 g –1 ve yüzey 

alanının 273 m2 g-1 olduğu tespit edilmiştir. 

Nazriati vd. [16], küspe külü silikası kullanarak silika aerojel üretmişlerdir. Silika 

aerojelin yüzey özelliklerindeki değişime yaşlanma sırasında kullanılan çözücünün tipi 

ve silanlama ajanı ile silika kaynağının karışma zamanı olmak üzere çeşitli proses 

parametrelerinin etkisi incelenmiştir. Yaşlandırma işlemi sırasında hekzan yerine su 

kullanıldığında daha yüksek yüzey alanına sahip silika aerojeller elde edilmiştir. En 

yüksek yüzey alanına (1114 m2 g-1) sahip silika aerojel su ortamında yaşlandırılarak ve 

1:0.03:0.06 oranında silisik asit: trimetilklorosilan: heksametildisalazan kullanılarak 

elde edilmiştir. 

6.3 Zeolit ile Kurşun Giderimi 

Rasouli vd. [260], yaklaşık 10 nm parçacık boyutuna sahip nano zeolit X ile kesikli 

sistemde kurşun giderimini incelemişlerdir. Adsorban miktarı, başlangıç çözeltisinin 

pH’sı, temas süresi, başlangıç kurşun konsantrasyonu ve sıcaklık gibi parametrelerin 
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zeolit üzerine kurşun adsorpsiyonuna etkisini araştırmışlardır. Maksimum adsorpsiyon 

verimi için gerekli koşulların 100 dakikada, pH 3.5-5, adsorban miktarı 1.5 g  L-1, 

adsorbat konsantrasyonu 15 mg  L-1 ve 318 K sıcaklık şeklinde olduğu tespit edilmiştir. 

Deneysel verilerin en iyi yalancı ikinci dereceden model ile korelasyon sağladığı ve 

dengeye ulaşma zamanının 100 dakika olduğu belirtilmiştir. Optimum şartlarda zeolit 

X’in Pb2+ adsorpsiyon kapasitesi 909.09 mg g-1 olarak bulunmuştur. 

Ali vd. [7], yaptıkları çalışmada hidrotermal koşullar altında pirinç kabuğu külünden 

zeolit ZSM-5 sentezlemişlerdir. Sentezlen ZSM-5’i tetrapropilamonyum bromür, n-

propil amin, tetrabütilamonyum bromür ve setiltrimetil amonyum bromür yüzey aktif 

maddelerini kullanarak modifiye etmişlerdir. Tetrapropilamonyum bromür ile modifiye 

edilen zeolit modifiye edilmeyen ve diğer yüzey aktif maddelerle modifiye edilen 

zeolite göre daha yüksek adsorpsiyon kapasitesine sahip olduğunu tespit etmişlerdir. 

.Tetrapropilamonyum bromür ile modifiye edilen zeolit sulu süspansiyon (10 g L-1) 

içinde 50-140 ppm kurşun içeren çözeltilerden kurşunu %85’e kadar adsorplamıştır. 

Payne ve Abdel-Fattah [261],  adsorban olarak aktif karbon, doğal zeolit (klinoptilolit 

ve şabazit) ve sentetik zeolit (fajusit ve linde tip A) kullanarak sulu çözeltilerden kurşun 

giderimini çalışmışlardır. Adsorpsiyonun önemli ölçüde pH’dan etkilendiği tespit 

edilmiştir. Zeolit reaksiyonlarının spontan ve endotermik olduğu belirlenmiştir. Kurşun 

iyonu adsorpsiyonunda en iyi adsorbanın fajusit olduğu tespit edilmiştir. Diğer 

adsorbanların adsorpsiyon kapasitesi ise şabazit> klinoptilolit > linde tip A >aktif 

karbon şeklindedir. 

Zou vd. [262], manganez oksit kaplı zeolit ile kesikli sistemde sentetik çözeltilerden 

bakır ve kurşun giderimi üzerine pH, temas süresi, sıcaklık ve başlangıç konsantrasyonu 

gibi deney koşullarının etkisini araştırmışlardır. Zeolitin manganez oksit ile 

kaplandıktan sonra yüzey alanının 24.87’den 28.23’e m2g-1’e yükseldiği Pb(II) 

adsorpsiyonu sonrasında ise 27.56 m2g-1’e düştüğü tespit edilmiştir. Cu(II) adsorpsiyonu 

pH 2’den 6.5’ e doğru arttıkça, Pb(II) adsorpsiyonu ise pH 1.75’den 3.5’e doğru arttıkça 

artmıştır. Adsorban miktarı 1 gL-1’den 8 gL-1’e doğru arttıkça Cu(II) ve Pb(II) 

adsorpsiyonun sırasıyla  %30’dan %85’e ve %50’den %100’e çıktığı saptanmıştır. Cu 

(II) ve Pb (II) denge adsorpsiyon kapasitelerinin 288-318 K sıcaklık aralığında artan 

sıcaklık ile arttığı için adsorpsiyon prosesinin endotermik olduğu belirlenmiştir. Cu (II) 
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ve Pb (II) iyonlarının adsorpsiyon davranışının yaklaşık olarak Langmuir ve Redlich-

Peterson denklemleri ile açıklanabileceği belirtilmiştir. 

Uçucu külden farklı zeolitler (fajusit, sodalit ve zeolit A) üreterek asit maden drenajı 

atık suyundan civa ve kurşun giderimi Somerset vd. [263] tarafından araştırılmıştır. 

Yapılan çalışmada,  atık suya eklenen sentezlenen zeolitlerin dozunun 5–20 g L-1’e 

doğru arttıkça, kurşun ve civa giderim miktarlarının arttığı tespit edilmiştir. Sentezlenen 

zeolitlerin atık sudaki kurşun ve civa konsantrasyonunu sırasıyla %95 ve %30 oranında 

azalttığı belirlenmiştir. 

Rios vd. [264], doğal klinker, uçucu kül, doğal klinker ve uçucu külden sentezlenen 

zeolitleri (fajusit ve filipsit) kullanarak asit maden drenajından bakır, kurşun, çinko, 

nikel, krom, demir ve arsenik adsorpsiyonunu incelemişleridir. Bu çalışmada pH’nın 

kontaminantların gideriminde çok önemli bir rol oynadığı belirlenmiştir. En etkili 

adsorbanın doğal klinkerden elde edilen fajusit olduğu ve metal gideriminde Fe >As > 

Pb > Zn >Cu >Ni >Cr şeklinde seçici olduğu tespit edilmiştir. Ancak, adsorbanların asit 

maden drenajının temizlenmesinde daha etkin kullanımı için biraz daha ayrıntılı 

deneylerin tasarlanmasının ve yürütülmesinin gerekli olduğu belirtilmiştir. 

Bıškup ve Subotıć [265], sodyum klorür ile modifiye ettikleri zeolit 4A (1.087 

Na2O·Al2O3·1.99 SiO2·4.56 H2O) ile kurşun iyonlarının giderimi üzerine farklı 

faktörlerin etkisini araştırmışlardır. İncelenen tüm durumlarda, değişim dengesine 30 

dakikadan az sürede ulaşılmıştır. Termodinamik denge sabit değeri Ka(Pb)’in sıcaklığa 

bağlı olmadığı saptanmıştır. Fiziksel anlamda Gibbs serbest enerjisinin negatif oluşunun 

ve artan sıcaklık ile azalmasının zeolit A’nın kurşun iyonuna yüksek afinite göstermesi 

ile ilgili olduğu belirtilmiştir. 

Uçucu külden sentezlenen kankrinit tipi zeolit ile sudan kurşun, bakır, nikel, kobalt, 

demir ve çinko adsorpsiyon mekanizması, dengesi ve kinetiği Qiu ve Zheng [266] 

tarafından incelenmiştir. Sentezlenen zeolitin maksimum değişim seviyesi Pb2+ (2.530 

mmol g−1)>Cu2+ (2.081mmol g−1)>Zn2+ (1.532 mmol g−1)>Co2+ (1.242 mmol g−1)>Zn2+ 

(1.154 mmol g−1) şeklinde olduğu görülmüştür. Literatürdeki diğer çalışmalarla 

karşılaştırıldığında sentezlenen zeolitin doğal ve zeolit NaP1,zeolit NaY, zeolit A gibi 

sentetik zeolitlerden daha yüksek adsorpsiyon kapasitesine sahip olduğu tespit 

edilmiştir. Bunun da kankrinit tipi zeolitin yüksek katyon değiştirme kapasitesi ve 

uygun gözenek boyutu ile ilişkili olduğu şeklinden belirtilmiştir. Yalancı birinci 
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dereceden kinetik denkliğine uyduğu için iyon değişim süreçlerinin difüzyon kontrollü 

olduğu anlaşılmıştır. 

6.4 Silika Aerojel ile Kurşun Giderimi 

Pouretedal ve Kazemi [31], sodyum silikat çözeltisi (Na2O/SiO2 = 1:3.3) kullanarak 

elde ettikleri silika aerojeli merkaptopropil trimetoksisilan ile modifiye ederek sulu 

çözeltiden Cu2+, Cd2+ ve Pb2+ iyonlarının gideriminde kullanmışlardır. Modifiye edilen 

silika aerojelin yüzey alanının 387.9 m2 g-1, gözenek hacminin 0.4561 cm3 g-1 ve 

ortalama gözenek çapının 3.89 nm olduğu tespit edilmiştir. Kurşun giderimi için 

optimum şartlar 30 dk adsorpsiyon süresi, 0.05 g adsorban miktarı ve çözelti pH’sı 6 

olarak belirlenmiştir. Denge verilerinin Langmuir ve Freundlich izoterm modeline 

uyduğu ve kurşun adsorpsiyon kapasitesinin 250.0 mg g-1 olduğu saptanmıştır. 

Amino propil trietoksisilan ile modifiye edilen silika aerojellerin kurşun ve kadminyum 

iyonlarının adsorpsiyonuna pH, temas süresi, adsorbat konsantrasyonu ve adsorban 

dozu gibi parametrelerin etkisi Faghihian vd. [32] tarafından araştırılmıştır. Kurşun için 

48 saat sonunda pH 6’da maksimum adsorpsiyon kapasitesine (45.45 mg g-1) 

ulaşılmıştır. Adsorpsiyon izotermleri silika aerojeller ile metal iyonlarının 

adsorpsiyonunun Langmuir ve Freundlich izoterm modeline uyduğunu göstermektedir.  
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BÖLÜM 7 

ZEOLİT ÜRETİM DENEYLERİ 

7.1 Hammadde 

Zeolit NaA ve silika aerojel üretiminde silika kaynağı olarak Marmara Bölgesi’ndeki 

Doruk Marmara Un Sanayi A.Ş.’den alınan buğdaykabukları kullanıldı. 

7.2 Kimyasal Maddeler 

Bu çalışmada, Sigma-Aldrich markalı (Steinheim, Almanya), analitik saflıkta 

hidroklorik asit (HCl), hidroflorik asit (HF), kurşun (II) nitrat,  nitrik asit (HNO3), 

sodyum aluminat, sodyum hidroksit (NaOH), sodyum klorür (NaCl) ve sülfürik asit 

(H2SO4), Merck markalı etanol, n-heptan ve tetraetil ortosilikat (TEOS) kullanıldı. 

Üretilen zeolit numunesinin yapısal ve fonksiyonel özelliklerini karşılaştırmak 

amacıyla, ticari aktif zeolit A numunesi kullanıldı. 

7.3 Cihazlar 

Üretim ve karakterizasyon çalışmalarında aşağıda belirtilen laboratuvar ekipmanları ve 

analiz cihazları kullanıldı. 

 Atomik absorpsiyon spektrofotometresi (Agilent 240FS AA Fast Sequential) 

 Azot adsorpsiyonu yüzey karakterizasyon cihazı (NOVA 2200e Quantachrome) 

 Etüv ( BINDER FD 240, Almanya) 

 FT-IR (SHIMADZU IR Prestige 21, Amerika) 

 Hassas terazi (Sartorius MSA224S-000-DA) 

 Havalı kurutucu (Elektromag M420P) 
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 ICP (Perkin ElmerOptical Emission Spectrometer Optima 2100 DV, Amerika) 

 Kül fırını ( Nüve 120,Türkiye) 

 Manyetik karıştırıcı (IKA C-MAG HS7) 

 Mikrodalga çözme  (CEM MARS5) 

 Otomatik pipet  (Eppendorf Research Plus, Almanya) 

 pH metre (METTLER TOLEDO Seven Multi) 

 Saf su cihazı (Millipore Elix Advantage A10,Fransa) 

 Santrifüj (Eppendorf  5810 R) 

 Taramalı elektron mikroskobu ( JEOL JSM-7600 F) 

 XRD (X’Pert PRO PANalytical, Hollanda) 

 XRF (PANalytical Minipal 4, Hollanda) 

 Yüzey kaplama (Emitech K 550X Sputter Coater) 

7.4 Buğday Kabuğunun Safsızlıklarının Uzaklaştırılması 

Buğday kabukları kum, toz gibi safsızlıkların uzaklaştırılması amacıyla birkaç kez saf 

su ile yıkandı ve ortam şartlarında kurutuldu.  

Kısmen saflaştırılmış buğday kabukları minor safsızlıklardan kurtulmak amacıyla 1M 

HCl çözeltisiyle 6 saat boyunca manyetik karıştırıcı ile karıştırılarak kaynatıldı. Daha 

sonra buğday kabukları süzülerek asitten arındırılana kadar saf su ile defalarca yıkandı. 

Yıkama işlemi sonrasında buğday kabukları 105οC etüvde bir gece boyunca kurumaya 

bırakıldı. Aynı işlem 3M HCl çözeltisi kullanılarak da gerçekleştirildi.  

7.5 Buğday Kabuğu Külü Eldesi 

Ön işlemlerden geçirilen buğday kabukları 750οC sıcaklıkta, 6 saat boyunca kül 

fırınında yakılarak buğday kabuğu külü elde edildi. Buğday kabuğu külü soğuduktan 

sonra ağzı kapaklı polipropilen kaplarda kullanılana kadar saklandı. 

7.6 Buğday Kabuğu Külünden Silika Üretimi  

Buğday kabuğu külünden silikanın ekstraksiyonu için buğday kabuğu külü (20 gram) 

üzerine 250 mL 1 M NaOH çözeltisi ilave edildi. Karışım ısıtıcılı bir manyetik 

karıştırıcı üzerinde sabit karıştırma hızı ile karıştırılarak 2 saat süre ile kaynatıldı ve 

soğumaya bırakıldı. Elde edilen karışımdan sodyum silikat çözeltisini ayırmak için adi 
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süzgeç kağıdı ve nuçe erleni kullanılarak vakum altında süzüldü. Süzgeç kağıdının 

üstünde kalan kısım 250 mL sıcak distile su ile yıkandı. Elde edilen sodyum silikat 

çözeltisi oda sıcaklığına soğutuldu ve polipropilen kaplarda kullanılana kadar saklandı. 

Sodyum silikat çözletisinden silika eldesi için sodyum silikat çözeltisine sabit karıştırma 

altında pH 9 olana kadar 1 M HCl çözeltisi ilave edildi. Bu aşamada jelleşme 

gerçekleşti. Oluşan silika jel 18 saat süre ile yaşlandırıldı. Silika jele 3000 mL distile su 

eklendi ve baget ile bulamaç haline gelene kadar karıştırıldı. Elde edilen bulamaç 2500 

rpm’de 15 dakika santrifüj edildi. Süpernatant atıldı ve yıkama işlemi 3 kez tekrarlandı. 

Yıkanan silika jel 80°C’de 12 saat kurutuldu ve sonrasında havanda öğütüldü. Öğütme 

işlemi sonrasında elde edilen toz silika 1000 mL distile su ile 3 kez yıkandı ve tekrar 

80°C’de 12 saat kurutuldu. Kurutulan silika ağzı kapaklı polipropilen kaplarda saklandı 

[47]. Buğday kabuğundan silika üretimi akım şeması Şekil 7.1’de verilmektedir. 

 

 

Şekil 7.1 Buğday kabuğundan silika üretimi akım şeması 
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7.7 Buğday Kabuğu Külü Silikası Kullanarak Silika Aerojel Üretimi  

Buğday kabuğu külünden elde edilmiş olan sodyum silikat çözeltisine 1 M HCl çözeltisi 

ilave edilerek pH 6’ya ayarlandı. Oluşan jel 1 gün boyunca oda sıcaklığında yaşlanmaya 

bırakıldı. Yaşlanan jel santrifüjlendi ve daha sonra NaCl’den arındırılmak üzere distile 

su ile yıkanarak santrifüjlendi. Bu işlem üç kez tekrarlandı. Distile su ile yıkanan jel 

hacimce %20 H2O/EtOH çözeltisi içerisine konularak oda sıcaklığında 24 saat 

bekletildi. 24 saat sonunda jel santrifüjlendi. Jel hacimce %70 TEOS/EtOH çözeltisi 

içerisine konularak 17 saat oda sıcaklığında üzeri kapatılarak yaşlandırıldı. 17 saat 

sonunda 4 saat etüvde 70°C’de yeniden yaşlandırıldı. Yaşlanma işleminden sonra jel 3 

kez n-heptan ile yıkandı ve n-heptan içerisinde 24 saat bekletildi. Ertesi gün jeller 

santrifüjlenerek yenilenen n-heptan içerisinde yeniden yaşlandırıldı. Yaşlandırma 

sonrası yeniden santrifüjlendi ve 6’şar saat süre ile havalı kurutucuda kadameli olarak 

60°C, 70°C ve 80°C’de kurumaya bırakıldı [259].  

Ayrıca silika aerojel sentezine pH’nın etkisini araştırmak için sodyum silikat 

çözeltisinin pH’sı 7 ve 9’a ayarlanarak silika aerojel sentezi gerçekleştirildi. Silika 

aerojel üretimi akış şeması Şekil 7.2’de verilmektedir. 

 

Şekil 7.2 Silika aerojel üretimi akım şeması 



53 

 

7.8 Buğday Kabuğu Külü Silikası Kullanarak Zeolit NaA Üretimi  

NaA zeoliti hidrotermal kristalizasyon ile sentezlendi. 

3Na2O:0.5Al2O3:1.0SiO2:120H2O başlangıç bileşimine sahip karışım homojen 

alüminyum ve silika çözeltilerinin karıştırılması ile hazırlandı. 6.76 gram NaOH 78.84 

gram saf suda çözüldü. Bu çözeltinin yarısında 2.5 gram buğday kabuğu külü silikası 

diğer yarısında ise 3.5 gram NaAlO2 şeffaf çözelti elde edilene kadar manyetik 

karıştırıcıda ağzı sıkı kapaklı polietilen kaplarda 100oC sıcaklıkta karıştırıldı. Silikat 

çözeltisi oda sıcaklığına kadar soğutulduktan sonra yavaşça aluminat çözeltisinin 

üzerine iyice karıştırılırken eklendi, ağzı sıkıca kapatılarak 2 saat boyunca 100oC 

sıcaklıkta karıştırıldı. Sonrasında etüvde 1 gün boyunca 100oC sıcaklıkta bekletildi. 

Ürünler 4000 rpm’de 15 dakika boyunca santrifüj işlemi uygulanarak ayrıldı ve filtrat 

pH’sı 8 olana kadar saf su ile yıkama işlemi tekrar edildi. Zeolit NaA etüvde 100oC 

sıcaklıkta bir gece boyunca kurutulduktan sonra 600oC’de 6 saat boyunca kalsinasyon 

işlemi gerçekleştirildi [1], [2]. Zeolit sentezinde sürenin etkisini belirlemek için sentez 

işlemi 1-4 gün olarak belirlendi. 

Ayrıca zeolit NaA sentezine sıcaklığın etkisini araştırmak için etüvde 40oC, 70oC ve 

100oC sıcaklıkta 1 gün boyunca zeolit sentezi gerçekleştirildi. Zeolit NaA üretimi akış 

şeması Şekil 7.3’de verilmektedir. 

 

Şekil 7.3 Zeolit NaA üretimi akış şeması 
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7.9 Zeolit NaA Numunesinin Modifikasyonu 

Farklı sıcaklık ve farklı sürelerde sentezlenen zeolit NaA numuneleri karakterize 

edilerek adsorpsiyon işlemi için uygun zeolit NaA örneği 100oC sıcaklıkta 4 gün 

boyunca sentezlenen zeolit olarak belirlendi. Zeolit numunesinin ön yüzey işlemi için 

10 g örnek 100 mL, 1 M NaCl çözeltisi ile 25oC’de 24 saat 150 devir dk-1 hızıyla 

çalkalandı. Karışım 4000 rpm’de 15 dakika boyunca santrifüj işlemi uygulanarak ayrıldı 

ve filtrat pH’sı 7 olana kadar saf su ile yıkama işlemi tekrar edildi. Elde edilen zeolitler 

105oC sıcaklıkta bir gece boyunca kurutuldu. Farklı sentez koşullarında elde edilen 

zeolit numunelerine ait adlandırma Çizelge 7.1’de verilmektedir. 

Zeolit ile gerçekleştirilen adsorpsiyon proseslerinde ağır metallar zeolitin yapısında 

bulunan Na+, K+, Ca2+ gibi iyonlarla yer değiştirir [267]. Zeolitlerin NaCl ile muamele 

görmesi sonucunda zeolit yapısında gerçekleşecek olan Na+ konsantrasyonundaki artış 

ile zeolitin katyon değişim kapasitesi artmaktadır [268]. Ayrıca NaCl ekonomik olarak 

ucuz olduğu ve herhangi bir ciddi çevresel soruna yol açmadığı için yaygın olarak zeolit 

modifikasyonunda tercih edilmektedir [269]. Zeolitin NaCl ile modifikasyonunda 

gerçekleşebilecek reaksiyonlar aşağıdaki eşitliklerde verilmiştir [269].  

(S=Si,Al) 

SOS+Na+             SONa-(n-1)+Sn+                                                                                 (7.1) 

Net nagatif yük değiştirilebilir katyonlarla dengelenir. 

SONa-(n-m)+(n-m) Na+                SONa-Na                                                                       (7.2) 

Sodyum ile modifiye edilmiş zeolit ile metal iyonunun dengesi aşağıdaki gibidir. 

2R-Na+M2+                  R2M+2Na+ 
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Çizelge 7.1 Zeolit NaA'ların adlandırılması 

Sembolik Zeolit Adı Sentez Koşulları 

Z40 
40oC sıcaklıkta 1 günde sentezlenen zeolit 

Z70 
70 oC sıcaklıkta 1 günde sentezlenen zeolit 

Z1 
100 oC sıcaklıkta 1 günde sentezlenen zeolit 

Z2 
100 oC sıcaklıkta 2 günde sentezlenen zeolit 

Z3 
100oC sıcaklıkta 3 günde sentezlenen zeolit 

Z4 
100oC sıcaklıkta 4 günde sentezlenen zeolit 

ZN 
NaCl çözeltisi ile modifiye edilmiş zeolit 

ZT Ticari zeolit NaA 

7.10 Numunelerin Karakterizasyonu 

7.10.1 X-Işını Floresans (XRF) spektroskopisi ölçümleri 

Buğday kabuğunun ve asit ile muamele edilen buğday kabuklarının majör ve eser 

element dağılımları X-Işını Floresans spektrometresi (Panalytical Minapal 4, Hollanda) 

kullanılarak belirlendi. Numuneler toz halde numune kabına boşaltılarak Ca-U 

elementleri aralığında analiz edildi. Her numune 3 kez analiz edildi ve ortalama 

sonuçlar rapor edildi. 

7.10.2 İndüktif eşleşmiş plazma-optik emisyon spektrometresi (ICP-OES) 

ölçümleri 

Üretilen silikanın oksit içeriği ICP-OES (Perkin Elmer, Optima 2100 DV, Amerika) 

cihazı kullanılarak belirlendi. Silikanın, ICP-OES cihazında analizini yapabilmek için 

öncelikle mikrodalga çözme sisteminde (CEM MARS5, Amerika) çözümlendirme 

işlemi uygulandı. Bu amaçla 0.2 g silika teflon kaba alınarak, üzerine 8 mL HNO3 

(%65), 3 mL HF (%40) ve 3 mL HCl (%40) asit çözeltisi eklenerek üç aşamalı olarak 
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400W,  %100 güçte 1 dk 105oC’de, 1 dk 150oC’de ve 1 dk 200oC’de tutularak 

mikrodalga sisteminde çözümlendirme işlemi gerçekleştirildi. Çözümlendirme işlemi 

tamamlandığında, teflon kaplar cihazdan çıkarılarak soğumaya bırakıldı. Elde edilen 

çözelti gerekli hacme ultra saf su ile seyreltilip ICP-OES cihazında ölçümler alınarak 

silikanın kimyasal bileşimi elde edildi. Başka bir teflon kapta şahit çözelti aynı miktarda 

asit eklenerek ve aynı yöntem kullanılarak hazırlandı. 

Elde edilen analiz sonuçları kullanılarak elementin numunedeki ağırlıkça yüzdesi 

aşağıdaki formülle hesaplandı. 

% Element = 
𝐴𝑛𝑎𝑙𝑖𝑧 𝑠𝑜𝑛𝑢𝑐𝑢(𝑝𝑝𝑚)𝑥Çö𝑧𝑒𝑙𝑡𝑖 ℎ𝑎𝑐𝑚𝑖 (𝐿𝑡)

𝑁𝑢𝑚𝑢𝑛𝑒 𝑚𝑖𝑘𝑡𝑎𝑟𝚤 (𝑚𝑔)
𝑥100                                                (7.3) 

Silikada bulunan oksitlerin yüzde olarak tanımlanması için elementin numunedeki 

ağırlıkça yüzde içeriği kullanılarak sitokiyometrik hesaplama yapıldı. 

Numunelerin kızdırma kaybı SIRIM prosedürüne göre gerçekleştirildi (ISO 3262-1975). 

Bunun için yaklaşık 1 g kuru ekstrakte edilmiş silika platinyum potaya yerleştirilerek 

kül fırınında 1000oC’de 30 dakika sabit tartıma gelmesi için bekletildi ve sonrasında 

desikatörde soğutuldu. Aşağıda belirtilen eşitlik (7.3) yardımı ile kızdırma kaybı 

hesaplandı. 

% Kızdırma kaybı = 
𝑁𝑢𝑚𝑢𝑛𝑒 𝑚𝑖𝑘𝑡𝑎𝑟𝚤 (𝑔)−𝐾𝚤𝑧𝑑𝚤𝑟𝑚𝑎 𝑠𝑜𝑛𝑟𝑎𝑠𝚤 𝑛𝑢𝑚𝑢𝑛𝑒 𝑚𝑖𝑘𝑡𝑎𝑟𝚤 (𝑔)

𝑁𝑢𝑚𝑢𝑛𝑒 𝑚𝑖𝑘𝑡𝑎𝑟𝚤 (𝑔)
𝑥100       (7.4) 

7.10.3 Fourier Dönüşümlü Kızılötesi (FT-IR) spektroskopisi ölçümleri 

Buğday kabuğu külünden elde edilen silika, silika aerojel ve zeolit NaA numunelerinin 

(Z40, Z70, Z1-Z4, ZN ve ZT) yapısında bulunan fonksiyonel grupların absorbans 

değerlerini belirlemek ve yapı aydınlatma çalışmalarını gerçekleştirmek amacıyla FT-IR 

spektrumları 500-4000 cm-1 aralığında SHIMADZU, IR Prestige 21 (Amerika) FT-IR 

spektrometresi kullanılarak elde edildi.  

7.10.4 X-Işını Difraktometresi (XRD) spektroskopisi ölçümleri 

Buğday kabuğu külünden elde edilen silika ve zeolit NaA numunelerinin (Z40, Z70, Z1-

Z4, ZN ve ZT) kristal yapısı, X ışınlarının 45 kV ve 40 mA değerlerinde CuKα tüpünde 

üretildiği X-Işını Difraktometresi (PhilipsPanalytical X’Pert Pro, Hollanda) ile 
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incelendi. 2θ adım sayısı 0.03° olarak belirlendi ve spektrumlar 5-90° 2θ aralığında 

alındı. 

7.10.5 Taramalı Elektron Mikroskopu (SEM) analizi 

Buğday kabuğu külü, silika, silika aerojel ve zeolitNaA numunelerinin (Z40, Z70, Z1-Z4, 

ZN ve ZT)  yüzey özelliklerini belirlemek için SEM mikroyapı görüntüleri JEOL JSM 

7600F (Japonya) cihazı kullanılarak elde edildi. Analiz öncesinde numuneler Emitech K 

550X Sputter Coater cihazı kullanılarak 3 dakika altın ile kaplandı.  

Ayrıca adsorsiyonda kullanılan silika aerojel (pH 6), Z4, ZN ve ZT adsorbanlarının 

adsorpsiyon öncesinde ve sonrasında yüzey elementel analizleri EDX (Enerji Dağılımlı 

X-Işını) analizi ile belirlendi. 

7.10.6 Yüzey alanı ve gözeneklilik tayini 

Numunelerin (silika, silika aerojel, Z40, Z70, Z1-Z4, ZN ve ZT) çok noktalı BET 

(Brunauer, Emet ve Teller) yüzey alanları ve gözenek hacimleri yüzey alanı analiz 

(Quantha Qrome, 2200E) cihazında 120oC’de 4 saat gaz giderme işlemi 

gerçekleştirildikten sonra belirlendi. Analizler iki kez tekrarlandı ve ortalama değerleri 

verildi. Belirlenen BET yüzey alanları ölçüm değişimi ± % 10 olarak hesaplandı. 

7.11  Sorpsiyon Deneyleri 

7.11.1 Pb(II) analizi ve kapasite tayini  

Pb(II) analizi,  alev sisteminde standart kurşun çözeltisi ile kalibrasyon grafiği 

oluşturularak yapıldı. Analiz için atomik absorpsiyon spektrofotometresi çalışma 

koşulları Çizelge 7.2’de verildi. 

Çizelge 7. 2 Kurşun analizi için atomik absorpsiyon spektrofotometresi çalışma 

koşulları 

Dalga Boyu (nm) Alev Tipi Gaz Akış Hızı (L dak-1) 

217 nm Hava/Asetilen 2.00/13.50 
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Sorpsiyon kapasiteleri; 

qe = 
(𝐶𝑜−𝐶𝑒 )𝑥𝑉

𝑚
                                                                                                                (7.5) 

bağıntısıyla hesaplandı. Burada qe, denge Pb(II) sorpsiyon kapasitesini (mg g-1); C0, 

başlangıç konsantrasyonunu (mg L-1); Ce, denge konsantrasyonunu (mg L-1), V ve m ise 

sırasıyla çözelti hacmi (L) ve adsorban miktarını (g) ifade etmektedir. 

7.11.2 Zeolit ile Pb(II) sorpsiyonunun deneysel tasarım ile incelenmesi 

Z4, ZN ve ZT zeolitleri ile Pb(II) sorpsion kapasitesine sıcaklık (25-65oC), zaman (40-

120 dk) ve Pb(II) başlangıç konsantrasyonunun (150-350 mg L-1) etkisi yanıt yüzey 

yöntemlerinden biri olan Box-Behnken metodu kullanılarak incelendi.  13 adet deney ve 

merkez noktada 2 tekrar ile toplam 15 adet deneyden oluşan 23 tam faktöriyel tasarım, 

deneysel hataları gözlemlemek için merkez noktada 2 adet tekrar deneyi ilave edilerek 

17 adet deney ile gerçekleştirildi. Bu deneyler için belirlenen parametreler ve deney 

koşulları Çizelge 7.3 ve Çizelge 7.4’de verildi. Deney parametreleri yapılan ön 

sorpsiyon çalışmaları sonucunda belirlendi. 

Box-Benkhen tasarımı için ikinci derceden polinom (kuadratik) model denklemi 

kullanılarak her bir faktör değerlendirildi. Üç faktör için düzenlenen ikinci dereceden 

polinom model (7.6) eşitliği ile verilmektedir. 

𝑌𝑖 = 𝛽0 + 𝛽1𝑥1 + 𝛽2𝑥2 + 𝛽3𝑥3 + 𝛽12𝑥1𝑥2 + 𝛽13𝑥1𝑥3 + 𝛽23𝑥2𝑥3 + 𝛽11𝑥1
2 + 𝛽22𝑥2

2 +

𝛽33𝑥3
2                                                                                                                            (7.6) 

Bu eşitlikte; 𝑌𝑖 sistemin cevabını, β0 sabit sayıyı, β1, β2, β3 faktörün doğrusal etkisini, 

β11, β22 , β33 faktörün logaritmik etkisini, β13, β23 iki faktörün birlikte doğrusal etkisini,  

x1 ve 𝑥1
2  vb. bağımsız değişkenleri göstermektedir [270]. 

Box-Behnken istatistiksel metodu ile cevap yüzeylerinin oluşturulması için bilgisayar 

yazılım programı olarak Design Expert 7.0 trial versiyonu kullanılarak gerçekleştirildi. 

İlk aşamada deneysel veriler doğrusal, polinom, interaktif (2FI) ve kübik modellere 

uygulanarak uyum eksikliği (Lack of fit) testi yapılarak olasılık (p) değeri 0.05 değerine 

eşit veya daha yüksek olan model uygun seçildi. 
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Çizelge 7. 3 Optimizasyon çalışması için proses faktörlerinin seviye değerleri 

Faktör Birim Sembol Seviye 

 -1 0 +1 

Sıcaklık oC x1 25 45 65 

Zaman Dakika x2 40 80 120 

Pb(II) başlangıç konsantrasyonu mg L-1 x3 150 250 350 

 

Çizelge 7. 4 Pb(II) adsorpsiyon prosesi optimizasyonu için bağımsız değişkenlere göre 

deney planı 

 (x1)  (x2)  (x3) (x1) (x2) (x3) Deney 

sayısı 

25 40 250 -1 -1 0 1 

25 120 250 -1 1 0 1 

25 80 150 -1 0 -1 1 

25 80 350 -1 0 1 1 

45 40 150 0 -1 -1 1 

45 120 150 0 1 -1 1 

45 40 350 0 -1 1 1 

45 120 350 0 1 1 1 

45 80 250 0 0 0 5 

65 40 250 1 -1 0 1 

65 120 250 1 1 0 1 

65 80 150 1 0 -1 1 

65 80 350 1 0 1 1 

Toplam 17 
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Daha sonra önerilen fonksiyonların hangisinin en iyi modelleme yaptığını belirlemek 

için varyans analizi (ANOVA) yapıldı. Design Expert yazılım programına veriler analiz 

ettirilerek hangi fonksiyonun önerildiği tespit edildi. Bu belirleme yapılırken; her bir 

fonksiyon için uyum eksikliği testi yapıldı. Her bir fonksiyon için standart sapma 

(Standard deviation), R2 ( R-squared), ayarlanmış R2 (adjusted R squared) ve öngörülen 

R2 (predicted R-squared) değerleri hesaplandı. Yazılım programı bu değerleri 

karşılaştırarak önerilen fonksiyonu kendisi belirtmektedir. 

Desing Expert sayısal optimizasyon, grafik optimizasyonu ve nokta tahmini olmak 

üzere üç farklı optimizasyon gerçekleştirebilen bir programdır. Burada amaç istenilen 

cevabın bulunmasını sağlayacak parametrelerin kesin değerlerinin belirlenmesini 

sağlamaktır. Yapılan çalışmada sayısal optimizasyon (numerical optimization) 

kullanılmış ve optimizasyon kriterleri olarak tüm adsorbanlar için; sıcaklık, zaman ve 

Pb(II) başlangıç konsantrasyonu aralığında (in range) ; sorpsiyon kapasitesi maksimuma 

çıkarma (maximize) olarak seçilerek çözümler istendi. En iyi çalışma koşullarını tespit 

için çözüm belirlenirken de önerilen çözümler içinde çekiciliği 1’e en yakın olan            

(desirability~1) çözüm seçildi. 

7.11.3 Sorpsiyon deneyleri 

Sorpsiyon öncesi Pb(II) çözeltileri Pb(NO3)2 kullanılarak önce 1000 mg L-1 Pb(II) ana 

stok çözeltisi hazırlandı. Belirlenen konsantrasyonlardaki çözeltiler ana stok 

çözeltisinden seyreltilerek hazırlandı.  

Zeolit NaA ile gerçekleştirilen deneyler: 

Tüm kesikli sorpsiyon deneyleri 0.10 g adsorban ve 100 mL Pb(II) çözeltisi 

kullanılarak,  pH 5.5’te, su banyosunda 160 vuruş dk-1 hızla çalkalanarak 

gerçekleştirildi. Karışımların pH’ları 1M HCl ve 1M NaOH çözeltileri kullanılarak 

ayarlandı.  

Sorpsiyon için uygun çözelti pH’sının belirlenmesi için pH 3-8 aralığında ön sorpsiyon 

çalışmaları yapılmıştır. Çözelti pH’sının 5.5 olarak belirlenme sebebi zeolitin 

çözünmesini önlemek için yeterince yüksek ve aynı zamanda metal iyonlarının 

hidrolizini önlemek için yeterince düşük bir pH oluşundandır. 
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Deney sonunda çözeltiler, şırınga ucu PTFE filtreden (0.45 µm) süzülerek Pb(II) 

konsantrasyonları AAS cihazında ölçüldü. 

Sıcaklığın sorpsiyon kapasitesi üzerine etkisini incelemek ve termodinamik 

parametreleri belirlemek üzere 25oC, 45oC ve 65oC olmak üzere üç farklı sıcaklıkta, 

başlangıç konsantrasyonu 250 mg L-1 ve pH 5.5’te Z4, ZN ve ZT adsorbanları ile 

çalışıldı. 

Silika aerojel ile gerçekleştirilen deneyler: 

En yüksek yüzey alanına sahip silika aerojel ile Pb(II) sorpsiyon kapasitesine pH (2-6), 

adsorban miktarı  (0.025-0.125 g), zaman (10-90 dk) ve Pb(II) başlangıç 

konsantrasyonunun (50-87.5 mg L-1) etkisi incelendi.   

Deney sonunda çözeltiler, şırınga ucu PTFE filtreden (0.45 µm) süzülerek Pb(II) 

konsantrasyonları AAS cihazında ölçüldü. 

7.11.4 Deneysel verilerin adsorpsiyon izoterm modellerine uygulanması 

Üç farklı zeolit ile Pb(II) sorpsiyon sonucu elde edilen deneysel veriler Bölüm 5.1’de 

verilen iki parametreli Langmuir, Freundlich, Dubinin-Raduskevich adsorpsiyon 

izoterm modellerine lineer olarak Microsoft Excel 2010 programı kullanılarak 

uygulandı. Her bir model için teorik kapasite, ilgili katsayılar ve sabitler eşitlikler (5.1-

5.7) kullanılarak hesaplandı. 

Deneysel veriler ile model tarafından hesaplanan değerlerin birbirine yakınlığını 

belirlemek amacıyla Ki kare (x2) değeri 7.7 bağıntısı kullanılarak hesaplandı. 

𝑥2 = ∑
(𝑞𝑒𝑥𝑝−𝑞𝑐𝑎𝑙)2

𝑞𝑐𝑎𝑙
                                                                                                     (7.7) 

Denklemde; qcal, model tarafından hesaplanan sorpsiyon kapasitesini (mg g-1) ve qexp, 

deneysel sorpsiyon kapasitesini (mg g-1)  ifade etmektedir. 

7.11.5 Kinetik çalışmalar 

Pb(II)’nin zeolit numunelerinin üzerine sorpsiyonunun kinetik incelemesi 250 mg L-1  

Pb(II) başlangıç konsantrasyonunda gerçekleştirildi. Seçilen adsorban miktarı 250 mg 

L-1 Pb(II) içeren çözeltideki Pb(II)’nin %99’unun uzaklaştırılması gereken miktar olarak 

belirlendi. Bu değerler, her bir zeolit için kesikli sorpsiyon deneyleri sonucu elde edilen 
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verilerden hesaplandı. Kinetik çalışma 160 vuruş dk-1 hızla su banyosunda 

çalkalanmakta olan zeolit çözelti karşımından belirli zaman aralıklarıyla örnekler 

alınarak gerçekleştirildi. Alınan örnekler süzüldü ve süzüntülerdeki Pb(II) 

konsantrasyonları AAS’de ölçülerek belirlendi. Deneyler 25oC, 45oC ve 65oC 

sıcaklıklarda tekrarlandı. 

Pb (II)’nin silika aerojel numunesi üzerine sorpsiyonunun kinetik incelemesi 25oC 

sıcaklıkta 50 mg L-1 Pb(II) başlangıç konsantrasyonunda gerçekleştirildi.  

7.11.6 Termodinamik çalışmalar 

Pb(II)’nin zeolitler üzerine adsorpsiyonuna sıcaklığın etkisi Bölüm 5.2’de verilen 

denklemler kullanılarak incelendi. Her bir zeolite ait Gibbs serbest enerjisi, entalpi, 

entropi değerleri hesaplandı. 

7.11.7 Rejenerasyon çalışmaları 

Zeolit numuneleri rejenerasyon öncesinde, pH’sı 5.5 olan 150 mg L-1 başlangıç 

konsantrasyonundaki Pb(II) çözeltileriyle (100 mL) 24 saat boyunca muamele edilerek 

doyuruldu. Numuneler, şırınga ucu PTFE filtreden (0.45 µm) süzüldükten sonra 

çözeltide kurşun analizi yapıldı. 

Zeolit numunelerinin rejenerasyon deneylerinde rejenerasyon çözeltisi olarak %5 NaCl, 

%10 NaCl ve %15 NaCl çözeltileri kullanıldı. 

Doygun numuneler destile su ile nötr pH’ya yıkandıktan sonra 50 mL rejenerant 

çözeltisi ile 24 saat boyunca 160 vuruş dk-1 hızla çalkalanarak rejenere edildi. Süre 

sonunda çözeltiler şırınga ucu PTFE filtrelerden süzülerek süzüntüde kurşun analizi 

yapıldı. Rejenerasyon yüzdelik değerleri (7.8) hesaplandı. Desorpsiyon çalışmalarına 

%10 NaCl çözeltisi ile dört döngü boyunca devam edildi. 

%𝐷𝑒𝑠𝑜𝑟𝑝𝑠𝑖𝑦𝑜𝑛 =  
𝐶𝑑𝑒𝑠𝑜𝑟𝑏𝑒

𝐶𝑎𝑑𝑠𝑜𝑟𝑏𝑒
𝑥100                                                                                (7.8) 

Eşitlikte, Cdesorbe ve Cadsorbe sırasıyla rejenerant ve adsorpsiyon çözeltisindeki kurşun 

konsantrasyonlarını (mg L-1) ifade etmektedir. 

Rejenere edilen zeolit numuneleri nötr pH’ya kadar destile su ile yıkandı ve Pb(II) 

tutma kapasite performansını saptamak amacı ile yeniden sorpsiyon işlemine tabi 

tutuldu. Her bir döngü için kurşun tutma kapasiteleri (7.9) hesaplandı. 
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𝑞𝑑 =  
𝐶𝑑𝑒𝑠𝑜𝑟𝑏𝑒

𝑚
𝑥𝑣                                                                                                           (7.9) 

Burada qd modifiye zeolit üzerinden desorbe edilen Pb(II) miktarını, m adsorban 

miktarını ve v rejenerant çözelti hacmini ifade etmektedir [271]. 

Silika aerojel numunesi rejenerasyon öncesinde, pH’sı 5.5 olan 50 mg L-1 başlangıç 

konsantrasyonundaki Pb(II) çözeltileriyle (25 mL) 24 saat boyunca muamele edilerek 

doyuruldu. Numuneler, şırınga ucu PTFE filtreden (0.45 µm) süzüldükten sonra 

çözeltide kurşun analizi yapıldı. 

Silika aerojel numunesinin rejenerasyon deneylerinde rejenerasyon çözeltisi olarak %5, 

%10 ve %15 HNO3 çözeltileri kullanılarak zeolite numunelerine uygulanan işlemlere 

göre rejenere edildi. 
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BÖLÜM 8 

DENEYSEL ÇALIŞMALARIN DEĞERLENDİRİMESİ 

8.1 Karakterizasyon Sonuçları 

8.1.1 XRF spektroskopisi ölçümleri 

Ham buğday kabuğundan 750oC sıcaklıkta ve 6 saat boyunca kül fırınında yakılarak 

elde edilen külün, buğday kabuğunun 1 M ve 3M HCl çözeltisi ile muamelesi 

sonucunda elde edilen kül ile karşılaştırlmalı olarak kimyasal bileşiminde meydana 

gelen değişimleri belirlemek için XRF cihazından elde edilen sonuçlar Çizelge 8.1’de 

gösterilmektedir.  

XRF cihazında elde edilen sonuçlar incelendiğinde asit ile muamele edilen buğday 

kabuğu küllerinin oldukça yüksek saflıkta (%99.20-99.30) silis içerdiği tespit edildi. 

Ayrıca asit ile muamele işlemi ile K2O, CaO, TiO2, MnO, Fe2O3 ve CuO gibi diğer 

minör safsızlıkların da asit molaritesinden bağımsız olarak hemen hemen aynı oranda 

giderildiği tespit edildi.  1M ve 3 M HCl çözeltisi ile muamele edilen buğday kabuğu 

küllerinin silis içerikleri birbirine yakın bulunduğu için asit sarfiyatını azaltmak adına 

çalışmalara 1M HCl çözeltisi kullanılarak devam edildi. 
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Çizelge 8.1 Buğday kabuğu ve buğday kabuğu külünün kimyasal bileşimi 

Bileşen (%)                                                     

 

Kül fırınında 750οC sıcaklıkta ve 6 saat boyunca yakılarak elde 

edilen 

Buğday Kabuğu 

Külü 

 

1M HCL ile Muamele 

Edilmiş Buğday 

Kabuğu Külü 

3M HCL ile Muamele 

Edilmiş Buğday 

Kabuğu Külü 

SiO2 92.30 99.30 99.20 

K2O         2.60 0.14 0.10 

CaO        4.17 0.29 0.26 

TiO2 0.074 - 0.04 

MnO          0.12 0.044 0.054 

Fe2O3 0.647 0.021 0.028 

CuO         0.052 0.045 0.043 

Kızdırma kaybı 0.037 0.160 0.027 

8.1.2 ICP-OES ölçümleri 

1 M HCl ile muamele edilen buğday kabuğunun 750οC sıcaklık ve 6 saat boyunca kül 

fırınında yakılması ile elde edilen buğday kabuğu külünden ekstrakte edilen silikanın 

ICP-OES cihazı ile tespit edilen kimyasal kompozisyonu Çizelge 8.2’de 

gösterilmektedir. Buğday kabuğu külünden yaklaşık %88 saflıkta silika üretildi. Ayrıca, 

silikada bulunan minör bileşenlerden en büyük payın %2.19 ile sodyum oksite ait 

olduğu saptandı. Diğer minör safsızlıkları ise alüminyum oksit, kalsiyum oksit, demir 

(III) oksit, potasyum oksit ve magnezyum oksit oluşturmaktadır. 

Çizelge 8.2 Buğday kabuğu külünden üretilen silikanın oksit içeriği 

Bileşen (%)     Silika 

SiO2 87.77 

Al2O3 0.04 

Na2O 2.19 

CaO 0.03 

Fe2O3 0.01 

K2O   0.02 

MgO 0.04 

Kızdırma kaybı 9.89 
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8.1.3 FT-IR spektroskopisi ölçümleri 

Buğday kabuğu külünden üretilen silikanın FT-IR spektrumu Şekil 8.1’de 

gösterilmektedir. 795 cm-1’de görülen pik Si-O-Si simetrik gerilmesine, 1052 cm-1’de 

ise Si-O-Si asimetrik gerilmesine aittir. 964 cm-1’deki pik Si – OH gerilme titreşimlerini 

ve 1630 cm-1 civarında görülen küçük pik ise adsorplanan su molekülündeki H-OH 

bükülme titreşimlerini göstermektedir.  

 

Şekil 8.1 Buğday kabuğu külünden üretilen silikanın FT-IR spektrumu 

Farklı sentez sürelerinde elde edilen Zeolit NaA numunelerine ait FT-IR spektrumları 

Şekil 8.2’de gösterilmektedir. Z40, Z70 ve ZN numunelerine ait FT-IR spektrumları EK 

B’de verilmektedir. Şekillerden de görüldüğü üzere buğday kabuğu külü silikası 

kullanılarak üretilen zeolit NaA numunelerinin (Z1-Z4, Z40, Z70)  FT-IR spektrumu 

ticari zeolit NaA ile bire bir örtüşmektedir. 555 ve 671 cm -1’de yer alan çift halka 

titreşimleri NaA fazının oluştuğunu göstermektedir [272]. 998 cm-1’de yer alan pik NaA 

(Si,Al)O4 tetrahedralindeki asimetrik titreşimlere bağlıdır [1]. 1647 cm-1 ’de yer alan pik 

su defermosyonunu temsil etmektedir [272]. 3340 cm-1 civarında yer alan geniş pik 

hidroksil gruplarını (hidrojen bağlanmış Si-OH gruplarını) yani zeolitik suyu temsil 

etmektedir [1], [273].  
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Şekil 8.2 Zeolit NaA(Z1-Z4) numunelerinin FT-IR spektrumu 

Buğday kabuğu külünden üretilen sodyum silikat çözeltisi kullanılarak farklı pH 

koşullarında elde edilen silika aerojel numunelerine ait FT-IR spektrumları Şekil 8.3’de 

gösterilmektedir.  1059 cm-1’de görülen büyük pik ve 796 cm-1’de görülen pik sırasıyla 

Si-O-Si asimetrik ve simetrik gerilmesine aittir. Yaklaşık 2926 cm-1’de ve 2858 cm-1’de 

görülen pikler  -OC2H5 terminal grupları ile ilişkili olabilir [259]. 3417 cm-1 civarında 

yer alan geniş bant ve 1632 cm-1’de yer alan pik yüzeyde adsorblanan hidroksil 

gruplarını göstermektedir. 

 

Şekil 8.3 Silika aerojel numunelerinin FT-IR spektrumu 

 

pH 9 

pH7 

pH6  
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8.1.4 XRD spektroskopisi ölçümleri 

Buğday kabuğu külünden ekstrakte edilen silikanın XRD paterni incelendiğinde, 

herhangi bir keskin pikin olmayışı ve 2θ = 22ο merkezli geniş pik silikanın tamamen 

amorf yapıda olduğunu göstermektedir (Şekil 8.4). Benzer sonuçlar pirinç kabuğu külü 

silikası için Kalapathy vd. [47] tarafından elde edilmiştir.  Zeolit sentezi için silikanın 

amorf fazda bulunması uygundur çünkü buğday kabuğunda bulunan amorf yapıdaki 

silika kolay bir şekilde sodyum hidroksit ile ekstrakte edilebilir [1]. 

 

Şekil 8.4 Buğday kabuğu külünden ekstrakte edilen silikanın XRD paterni 

Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak elde edilen zeolit NaA numuneleri XRD 

metodu kullanılarak analiz edildi. Her bir numune için indeksli çizgilerin bağıl 

yoğunluğu cihazın hafızasında bulunan referans örnek ile karşılaştırıldı.  

Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak Z40 ve Z70 numunelerine ait XRD paternleri 

Şekil 8.5’de gösterilmektedir. Elde edilen zeolit NaA numunelerinin XRD paterni 

incelendiğinde 7.10°, 10.19° ve 12.49° ’de tespit edilen 2θ değerlerinin zeolit A 

(Na92.71(Si96.96Al95.04O384)(H2O)254.64)'a ait karakteristik pikler olduğu ve elde edilen 

numunenin zeolit A (Referans numarası 01-089-5423) ile örtüştüğü belirlendi. Z40 ve 

Z70 numunelerinin sırasıyla %95 ve %99 oranında kristal yapıda olduğu tespit edildi. 

XRD sonuçları incelendiğinde sıcaklık arttıkça kristalliğin de arttığının görülmesi 

yüksek sıcaklıklarda çekirdeklenmenin büyümesi için yeterli enerji sağlandığı için 

kristalizasyon prosesinin de hızlandığını göstermektedir [274]. 
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Şekil 8.5 Farklı sentez sıcaklıklarında üretilen zeolitlerin XRD paternleri a) Z40 b) Z70 

Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak farklı sentez sürelerinde (1-4 gün)  elde edilen 

zeolit NaA numunelerine (Z1-Z4) ait XRD paternleri Şekil 8.6’da gösterilmektedir.  

Z1-Z2 numunelerinin XRD paternleri incelendiğinde zeolit A'nın karakteristik pikleri 

7.10°,10.19° ve 12.49° difraksiyon derecelerinde tespit edildi ve böylece zeolit A saf 

fazının üretildiği belirlendi [272]. Z1 ve Z2 numunelerinin XRD paternleri XRD cihazı 

kütüphanesinin zeolit A örneği ile eşleştiği ve sırasıyla %96 ve %99 oranında kristal 

yapıda olduğu tespit edildi. Literatürde de genellikle kristalliğin zamanla arttığı 

belirtilmektedir [272]. 

Z3 ve Z4 numunelerinin XRD paternleri XRD cihazı kütüphanesinde ağırlıklı olarak 

zeolit A ve az da olsa sodyum alüminyum silikat hidrat (Referans numarası 01-072-

2329) örneği ile eşleştiği belirlendi. Z3 ve Z4 numunelerinin %99 oranında kristal 

yapıda oldukları tespit edildi.  

Zeolit A’nın yanısıra sodyum alüminyum silikat hidratın oluşumu zeolit NaA fazının 

metastabilitesi dikkate alınarak açıklanabilir. Reaksiyon süresindeki artış ile NaA 

zeolitler yavaş yavaş çözünür, sıvı faz alümina silikat anyonlarla aşırı doygun hale gelir 

ve daha kararlı bir kristal faz olan sodyum alüminyum silikat çekirdeğinin oluşumunu 

mümkün kılar. Bu yüzden 1 ya da 2 günlük kristalizasyon süresi iyi kristalliğe sahip 

zeolit NaA sentezlenmesi için uygundur [274], [275]. 

XRD sonuçları zeolit NaA üretiminin başarılı bir şekilde gerçekleştiğini ortaya 

koymaktadır. 
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Şekil 8.6 Farklı sentez sürelerinde üretilen zeolitlerin XRD paternleri a) Z1 b)Z2 c)Z3 

d)Z4 

NaCl ile modifiye edilen zeolit NaA (ZN) numunesinin XRD paterni incelendiğinde 

zeolit A (Referans numarası 01-089-5423)  ile eşleştiği ve %88 oranında kristal yapıda 

olduğu tespit edildi (Şekil 8.7). ZN numunesine ait XRD paterni Z4 numunesi ile 

karşılaştırıldığında yeni bir pik oluşmadığı fakat pik yoğunluklarında değişmeler 

meydana geldiği gözlenmektedir. Bu da NaCl ile ön işlem sonrasında zeolit kristal 

iskelet yapısının bozulmadığını göstermektedir. Benzer sonuçlara literatürde de 

rastlanmaktadır [276], [277]. 

  

Şekil 8.7 NaCl ile modifiye edilen zeolitin XRD patterni  

A B 

C D 
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8.1.5 SEM analizi 

8.1.5.1 Buğday kabuğu silikasının SEM analizi 

Buğday kabuğu külünden üretilen silikanın farklı büyütmelerde alınan SEM görüntüsü 

Şekil 8.8’de gösterilmektedir. Aglomere olan silika taneciklerinin genel olarak üniform 

bir yapıda dağılım göstermediği ve mikron boyutlu olduğu tespit edildi. 

 

Şekil 8.8 Buğday kabuğu külünden üretilen silikanın SEM görüntüsü A)200x B)1000x 

C)2000x 

8.1.5.2 Zeolit NaA numunelerinin SEM analizi 

Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak üretilen ve modifiye edilen zeolitlere ait mikro 

yapı analiz sonuçları 100, 1500, 6000 ve 10000 kat büyütmeli olarak Şekil 8.9-8.12’de 

verildi. 

Z40 numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde ağırlıklı olarak kübik kristallerden 

oluştuğu tespit edildi (Şekil 8.9).  Z40 numunesi kristal boyutunun mikrometre ölçeğinde 

ve 10000 büyütmeli ölçüm sonuçlarına göre parçacık boyutlarının yaklaşık olarak 1.0 -

2.8 µm arasında olduğu tespit edildi. 

Z70 numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde kristal boyutunun mikrometre 

ölçeğinde ve 10000 büyütmeli ölçüm sonuçlarına göre yaklaşık olarak 1.0-2.85 µm 

arasında olduğu tespit edildi (Şekil 8.10).  

Z1 numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde kübik ve altıgenimsi kristallerden 

oluştuğu,  kristal boyutunun mikrometre ölçeğinde ve 10000 büyütmeli ölçüm 

sonuçlarına göre yaklaşık olarak 1.2-3.0 µm arasında olduğu tespit edildi (Şekil 8.11).  

Z2 numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde heterojen bir dağılım olduğu, kübik 

ve küresel kristallerden oluştuğu,  kristal boyutunun mikrometre ölçeğinde ve 10000 

B A C 
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büyütmeli ölçüm sonuçlarına göre yaklaşık olarak 1.3-3.0 µm arasında olduğu tespit 

edildi (Şekil 8.12).  

Genellikle, zeolit NaA’nın hidrotermal sentezi düşük sıcaklıklarda gerçekleştirildiğinde 

kristalizasyon oranında önemli bir azalma meydana gelerek daha küçük parçacık 

boyutlarının oluşmasına yol açar [272]. Bu çalışmada da kristalizasyon sıcaklığının 

artması sonucunda parçacık boyutlarının az miktarda da olsa arttığı tespit edildi. 

 

Şekil 8.9 Z40 numunesinin SEM görüntüleri (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

A 

D C 

B 
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Şekil 8.10 Z70 numunesinin SEM görüntüleri (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

 

Şekil 8.11 Z1 numunesinin SEM görüntüleri (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

A B 

C D 

A 

D C 

B 
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Şekil 8.12 Z2 numunesinin SEM görüntüleri, (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

Sentez süresi arttıkça zeolit parçacıklarının keskin kenarlı kübik yapılarının yerini daha 

yuvarlak yapılı hale bıraktığı görüldü (Şekil 8.13-8.14). Kristallerin toplanarak bir araya 

geldiği görüldü (Şekil 8.13b). Bu sonuçlar son ürün morfolojisi üzerinde özellikle 

kristalizasyon süresinin etkili olduğunu göstermektedir [274]. 

Z3 numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde kristal boyutunun mikrometre 

ölçeğinde ve 10000 büyütmeli ölçüm sonuçlarına göre ağırlıklı olarak 1.37-2.35 µm 

arasında olduğu tespit edildi (Şekil 8.13).  

Z4 numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde kristal boyutunun mikrometre 

ölçeğinde ve 10000 büyütmeli ölçüm sonuçlarına göre ağırlıklı olarak 2.28-2.93 µm 

arasında olduğu tespit edildi (Şekil 8.14).  

Benzer sonuçlar Katsuki ve Komarneni [278] tarafından elde edilmiştir. Pirinç kabuğu 

külünün 600oC’de karbonizasyonu sonucunda NaOH ile ektrakte edilen silika ve 

sodyum alüminat (NaAlO2)   kullanılarak hidrotermal şartlar altında 90oC’de 3 saat süre 

A B 

C D 
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ile elde edilen zeolit NaA örneklerine ait kristal boyutlarının 1.0–4.0 µm arasında 

olduğu belirlenmiştir. 

 

 

Şekil 8.13 Z3 numunesinin SEM görüntüleri, (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

 

 

 

 

 

 

 

 

A B 

C D 
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Şekil 8.14 Z4 numunesinin SEM görüntüleri, (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

ZN numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde NaCl ile modifikasyon sonucunda 

parçacık boyutlarının küçüldüğü tespit edildi. ZN numunesine ait kristal boyutunun 

mikrometre ölçeğinde ve 10000 büyütmeli ölçüm sonuçlarına göre ağırlıklı olarak 1.0-

1.89 µm arasında olduğu tespit edildi (Şekil 8.15).  

C D 

B A 
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Şekil 8.15 ZN numunesinin SEM görüntüleri, (a) X 100, (b) X 1500, (c) X 6000, (d) X 

10000 

Bununla beraber, zeolit numunelerinin elementel analizi SEM-EDX tekniği kullanılarak 

da incelendi. Elde edilen sonuçlar Çizelge 8.3’de verilmektedir.  

Farklı sentez koşullarında üretilen zeolitlerin silisyum: alüminyum oranları 1:1.03 ile 

1:1.08 arasında değişiklik göstermekte olduğu tespit edildi. Teorik olarak Zeolit NaA’a 

ait silisyum: alüminyum oranınına (1:1) uyduğu belirlendi. Ayrıca bu oranlar, 

Shoumkova ve Stayonova [4] tarafından yapılan çalışmada üretilen zeolit NaA örneği 

için bulunan silisyum:alüminyum oranına benzerlik göstermektedir. Bütün numunelerde 

Si içeriğinin teorik değerinden bir miktar fazla (%7.7-14.8) olduğu belirlendi. 

Shoumkova ve Stayonova  [4], silisyumun teorik değerden fazla olmasını zeolitin 

katyon değişim kapasitesinde bir miktar azalmaya yol açabileceği şeklinde 

açıklamışlardır [4]. Çünkü zeolitlerde Si/Al oranı arttıkça bağ kuvveti ve termal 

dayanımda artış meydana geldiği için iyon değişim kapasitesi azalır. 

NaCl ile muamele sonucunda elde edilen ZN numunesinin sodyum içeriğinin Z4 

numunesinin sodyum içeriğinde %16.35 daha fazla olduğu tespit edildi. 

C D 

B A 
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Çizelge 8.3 Farklı sentez koşullarında üretilen zeolit NaA’ların EDX analizi sonucunda 

belirlenen elementel bileşimi 

Element 

(at.%) 

Z40 Z70 Z1 Z2 Z3 

 

Z4 ZN Zeolit NaA 

[4] 

Zeolit 

NaAa 

Si 12.29 12.40 12.38 11.63 11.95 11.91 11.50 11.60 10.80 

Al 11.36 12.05 11.50 11.12 11.37 11.16 10.84 10.50 10.80 

Na 12.00 12.05 11.32 11.61 12.26 12.11 14.09 10.60 10.80 

O 63.69 63.08 63.63 64.58 63.71 64.49 63.22 67.30 67.60 

Au 0.66 0.43 1.17 1.06 0.70 0.33 0.35 - - 

Si/Al 1.08 1.03 1.07 1.04 1.05 1.06 1.06 1.10 1.00 

aZeolit NaA’nın kimyasal formülünden hesaplanan teorik bileşimi 

Sorpsiyon sonrası Z4, ZN ve ZT numunesine ait SEM görüntüleri incelendiğinde (Şekil 

8.16-8.18) kurşun iyonlarının zeolitlerin yüzey ve gözenekleri içine dağıldığı kanısına 

varıldı. Özellikle adsorpsiyon öncesi ve sonrası 100 kat büyütmeli SEM görüntüleri 

kıyaslandığında yüzeylerde pürüzlülüğün arttığı ve gözeneklerin kapandığı görüldü. 

Sorpsiyon sonrası EDX analizi ile elde edilen sonuçlar Çizelge 8.4’de verilmektedir. 

EDX analiz sonuçlarına göre Pb(II) iyonlarının yüzeye %0.78-3.55 oranında tutulduğu 

tespit edildi. Zeolitlerin yapısında bulunan Na iyonlarında adsorpsiyon sonrası meydana 

gelen düşüş Na iyonları ile Pb iyonlarının yer değiştirdiğini göstermektedir. 
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Şekil 8.16 Adsorpsiyon sonrası Z4 numunesinin SEM görüntüleri ve EDX analizi, (a) X 

100, (b) X 1500, (c) X 6000 

  

 

 

C 

B A 

A 

C 

B 
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Şekil 8.17 Adsorpsiyon sonrası ZN numunesinin SEM görüntüleri ve EDX analizi, (a) 

X 100, (b) X 1500, (c) X 6000 

 

 

  

Şekil 8.18 Adsorpsiyon sonrası ZT numunesinin SEM görüntüleri ve EDX analizi, (a) X 

100, (b) X 1500, (c) X 6000  

Çizelge 8.4 Adsorpsiyon öncesi ve sonrasında zeolit NaA’ların EDX analizi sonucunda 

belirlenen elementel bileşimi 

 Sorpsiyon Öncesi Sorpsiyon Sonrası 

Element 

(at. %) 

Z4 ZN ZT Z4 ZN ZT 

Si 11.91 11.50 11.1 11.01 11.83 11.34 

Al 11.16 10.84 10.90 10.52 11.11 11.63 

Na 12.11 14.09 11.00 9.41 4.53 10.66 

O 64.49 63.22 67.00 67.71 68.98 65.58 

Pb - - - 1.35 3.55 0.78 

Au 0.33 - - - - - 

C 

B A 
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8.1.5.3 Silika aerojel numunelerinin SEM analizi 

Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak üretilen silika aerojellere ait mikro yapı analiz 

sonuçları 100 ve 1000 kat büyütmeli olarak Şekil 8.19’da verildi. Silika aerojel 

parçacıklarının üniform bir yapılarının olmadığı tespit edilidi. 

 
 

 

 

Şekil 8.19 Silika aerojel numunelerinin SEM görüntüleri, (a) X 100, (b) X 1000  

Sorpsiyon sonrası silika aerojel numunesine ait SEM görüntüsü incelendiğinde (Şekil 

8.20) kurşun iyonlarının zeolitlerin yüzey ve gözenekleri içine dağıldığı kanısına 

varıldı. EDX analiz sonuçlarına göre Pb(II) iyonlarının yüzeye %0.26 oranında 

tutulduğu tespit edildi. 

B A 

B A 

pH 7 

pH 9 

B A 

pH 6 
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Şekil 8.20 Adsorpsiyon sonrası silika aerojel numunesinin SEM görüntüsü ve EDX 

analizi (X 1500)  

8.1.6 Yüzey alanı ve gözeneklilik tayini 

Buğday kabuğu külünden ekstrakte edilen silika ve farklı pH’larda üretilen silika aerojel 

örneklerine ait yüzey alanı ve gözeneklilik değerleri Çizelge 8.4’de verilmektedir. 

Buğday kabuğu külü kullanılarak farklı sol pH’larında elde edilen silika aerojel 

numunelerinin BET yüzey alanının 161.42 -328.88 m2 g-1 aralığında değiştiği tespit 

edildi (Çizelge 8.5). En yüksek yüzey alanına sahip silika aerojel sol pH’sı 6’da iken 

elde edildi. Sol pH’sının artması ile yüzey alanında azalma meydana geldiği tespit 

edildi. Lee vd. [279] tarafından gerçekleştirilen çalışmada da cam suyundan farklı pH 

koşullarında silika aerogel üretimi esnasında pH’nın 3’ten 5’e artması ile yüzey 

alanında azalma meydana geldiği tespit edilmiştir [279]. 

Uluslararası Saf ve Uygulamalı Kimya Birliği (IUPAC) tarafından yapılan 

sınıflandırmaya göre gözenek boyutları; çapı 2 nm’den küçük olan malzemeler 

mikrogözenekli, 2-50 nm arasında olanlar mezogözenekli ve 50 nm’den büyük olanlar 

makrogözeneklidir. Ayrıca, son yıllarda nanogözenek tabiri kullanılmaya başlanmıştır 

ve gözenek boyutları 1-100 nm arasında olan malzemelere nanogözenekli denmektedir 

(ISO/TS 80004-1:2010). Bu yüzden nanogözenekli terimi hem mikrogözenekli hem de 

mezogözenekli malzemeleri kapsamaktadır. Bu çalışmada elde edilen silika ve silika 

aerojel örneklerinin BJH adsorpsiyon metodu kullanılarak belirlenen ortalama por 

çapları incelendiğinde 10.12-38.20 nm aralığında değiştiği ve nanogözenekli yapıda 

olduğu tespit edildi. 

Silika aerojel numunelerinin mikrogözenek hacimlerinin 0.007-0.01 cm3g-1 aralığında 

değiştiği belirlendi. Yapıya katılan mikrogözeneklerin toplam gözenek hacminde 

belirgin bir etki oluşturmadığı tespit edildi. 
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Çizelge 8. 5 Silika ve silika aerojel numunelerinin yüzey alanı ve gözeneklilik değerleri 

Numune BET yüzey 

alanı 

(m2 g-1) 

Mikrogözenek 

yüzey alanı 

(m2 g-1) 

Toplam 

gözenek 

hacmi 

(cm3g-1) 

Mikrogözenek 

hacmi 

(cm3g-1) 

Ortalama 

gözenek 

çapı 

 (nm) 

Silika  

(pH 9) 

139.87 17.30 0.499 0.007 14.85 

Silika 

Aerojel 

(pH 6) 

328.88 24.61 0.968 0.010 10.12 

Silika 

Aerojel 

(pH 7) 

161.42 21.35 0.703 0.009 38.20 

Silika 

Aerojel 

(pH 9) 

195.14 22.60 1.090 0.010 22.72 

Buğday kabuğundan ekstrakte edilen silikanın BET yüzey alanı 139.87 m2 g-1 olarak 

bulundu. Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak farklı sentez koşullarında elde edilen 

zeolit NaA numunelerinin BET yüzey alanının 0.48-2.75 m2 g-1 aralığında değiştiği 

tespit edildi (Çizelge 8.5).  

Katsuki ve Komarneni [278] tarafından yapılan çalışmada silika kaynağı olarak pirinç 

kabuğu külü kullanılarak SiO2/Al2O3 =2, H2O/ Na2O = 40, Na2O/SiO2 = 2.7 molar 

bileşimine sahip zeolit NaA üretimi 90◦C sıcaklıkta 3 saat boyunca ve SiO2/Al2O3 =1.9, 

H2O/ Na2O = 33, Na2O/SiO2 =3.3 molar bileşimine sahip zeolit NaX üretimi 90oC 

sıcaklıkta 6 saat boyunca hidrotermal şartlarda gerçekleştirilmiştir. Üretilen zeolit 

NaX’in BET yüzey alanı 553 m2 g-1 olarak bulunurken zeolit NaA’nın BET yüzey alanı 

3 m2 g-1 olarak bulunmuştur. Beklenildiği gibi zeolit NaA’nın yüzey alanının zeolit 

NaX’inkinden daha düşük oluşunu 0.375-0.378 nm molekül çapına sahip azot 

molekülünün zeolit NaA’nın küçük gözeneklerinden giremediği, halbuki zeolit NaX’in 

azot molekülünün girişine izin verecek büyük gözeneklere sahip olduğu için yüzey 

alanının bu kadar büyük olduğu şeklinde açıklamışlardır. 
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Bu çalışmada elde edilen tüm zeolitlerin ve ticari zeolitin BJH adsorpsiyon metodu 

kullanılarak belirlenen ortalama por çapları incelendiğinde 3.26-45.75 nm aralığında 

değiştiği ve nanogözenekli yapıda olduğu tespit edildi. 

Ayrıca, zeolit numunelerinin mikrogözenek hacimleri sıfır (Z40, Z70 ve Z1, 0 cm3g-1) 

veya sıfıra yakın hesaplandı. Yapıya katılan mikrogözeneklerin toplam gözenek 

hacminde belirgin bir etki oluşturmadığı belirlendi [280]. 

Z4 numunesinin BET yüzey alanının (%113.45), toplam gözenek hacminin (%88.88) ve 

por çapının (%159.06)  NaCl ile modifikasyonu sonucunda önemli ölçüde arttığı tespit 

edildi. Lin vd. [276] tarafından yapılan çalışmada da NaCl ile modifiye edilen doğal 

zeolitin yüzey alanının 14.33 m2 g-1’dan 60.83 m2 g-1’a ve toplam por hacminin 0.044 

cm3 g-1’dan 0.065 cm3 g-1’a yükseldiği tespit edilmiştir. 

Çizelge 8.6 Zeolit numunelerinin yüzey alanı ve gözeneklilik değerleri 

Numune BET yüzey 

alanı 

(m2 g-1) 

Mikrogözenek 

yüzey alanı 

(m2 g-1) 

Toplam 

gözenek 

hacmi 

(cm3g-1) 

Mikrogözenek 

hacmi 

(cm3g-1) 

Ortalama 

gözenek 

çapı 

 (nm) 

Z40 0.48 - 0.007  7.59 

Z70 0.50 - 0.003 - 8.75 

Z1 1.02 - 0.003 - 3.26 

Z2 1.05 0.70 0.002 0.00016 3.26 

Z3 1.21 0.57 0.002 0.00014 18.06 

Z4 2.75 2.65 0.002 0.00084 17.66 

ZN 5.87 - 0.018 0.00109 45.75 

ZT 1.24 - 0.007 0.00010 15.84 

Çizelge 8.6’da adsorpsiyon çalışmalarında kullanılan zeolitlerin bazı fizikokimyasal 

özellikleri verilmektedir. 
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Çizelge 8.7 Z4, ZN ve ZT numunelerinin bazı fizikokimyasal özellikleri 

 Z4 ZN 

 

ZT 

Görünüm Beyaz Beyaz Beyaz 

Ortalama parçacık 

boyutu (µm) 

2.28-2.93  1.00-1.89 - 

Kristal faz Zeolit A 

Sodyum 

Alüminyum 

Silikat Hidrat 

Zeolit A Zeolit A 

Kristallik (%) 99 88 - 

BET yüzey alanı  

(m2 g-1) 

2.75 5.87 1.24 

Zeolitlerin çekirdeklenmesi ve kristallenmesi polisilikat türleri ve bunların 

dağılımlarının doğasına bağlı olarak zeolitlerin son kristal boyutlarını kontrol edebilir 

[94]. Bu faktör zeolit NaA’nın kristalizasyon kinetiğinde önemli bir faktördür. Ayrıca 

zeolitlerin kristalit boyutunun sentez koşulları değiştirilerek modifiye edilebileceği 

literatürde belirtilmiştir [272], [281]. Farklı silika kaynaklarının kullanımı ve sentez 

koşullarındaki değişim kristalizasyon prosesini önemli ölçüde etkilediği ve değiştirdiği 

bilinmektedir [282].  Bu çalışmada da sentez koşullarının ve modifikasyon 

yöntemlerinin zeolit kristal boyutu ve yüzey alanına etki ettiği belirlendi. 

8.1.7 Ürün verimi 

Her 100 g buğday kabuğundan yaklaşık 10 g kül ve 250 mL sodyum silikat çözeltisi 

elde edildi. 100 g buğday kabuğu külünden yaklaşık 130 g silika aerojel üretildi. 

Her 100 g buğday kabuğundan yaklaşık 5.60 g silika ve 10 g kül elde edildi.100 g 

buğday kabuğu külünden yaklaşık 101 g zeolit NaA üretildi. Literatürde Shoumkova 

and Stayonova [4] pirinç kabuğu külü ve alüminyum teneke kutulardan zeolit NaA 

üretimi üzerine yaptıkları çalışmada 100 g pirinç kabuğundan 16.60 g pirinç kabuğu 

külü ve 65 g zeolit NaA elde etmişlerdir. Bu çalışmada, buğday kabuğu külünden zeolit 

eldesi verimin daha fazla olduğu görülmektedir. 
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Zeolit oluşumunun özellikle silika kaynağı olmak üzere reaktanların özelliğine oldukça 

duyarlı olduğu saptanmıştır [283]. Farklı silika kaynakları ile zeolit oluşumu arasında 

ilişkendirilen bu olay silikaların reaktivite ve çözünürlüklerindeki farklılık ile 

açıklanmaktadır [94]. 

8.2 Zeolit NaA ile Yapılan Sorpsiyon Çalışmalarının Değerlendirilmesi 

8.2.1 Ön sorpsiyon çalışmaları 

Çözelti pH’ı metal iyonlarının sulu çözeltiden adsorpsiyonuna etki eden önemli 

parametrelerden biridir. Çözelti pH’sının fonksiyonu olarak zeolit A üzerine Pb(II) 

adsorpsiyonu Şekil 8.21’de verildi. Çözelti pH’sı 3’ten 5.5’e kadar arttıkça zeolitlerin 

adsorpsiyon kapasitesi artarken daha yüksek pH’larda adsorpsiyon kapasitelerinde 

düşüş gözlendi. Bu durum, zıt yüklü adsorbat ile adsorban arasındaki elektrostatik 

kuvvetlerdeki çekimin zayıflaması ile ilişkilendirilebilir. Bunun yanısıra, artan pH ile 

sorbentin net pozitif yüzey potansiyelindeki azalma adsorbat ile adsorban arasındaki 

elektrostatik kuvvetlerin zayıflamasına yol açar.  Ayrıca, yüksek pH’larda kurşun 

iyonlarının çökmesine bağlı olarak kurşun adsorpsiyonunda azalma meydana 

gelmektedir [260]. 

 

Şekil 8.21 Farklı pH’larda numunelerin giderim yüzdeleri  
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8.2.2 Deneysel tasarım ile Pb(II) adsorpsiyonunun incelenmesi 

8.2.2.1 Uygun model denkleminin belirlenmesi 

Box-Behnken istatistiksel metodu ile cevap yüzeylerinin oluşturulması gerçekleştirilen 

17 deneye ait kapasite verileri doğrusal, polinom, interaktif (2FI) ve kübik modellere 

uygulanarak uyum eksikliği (Lack of fit) testi ile olasılık (p) değeri esas alınarak uygun 

model belirlendi. Çizelge 8.7- 8.9’da Z4, ZN ve ZT adsorbanları Pb(II) sorpsiyonu 

sonucunda elde edilen denysel verilerin Box-Behnken ile farklı modellere ait istatiksel 

olarak hesaplanan korelasyon katsayı değerleri ve uyum eksikliği değerleri verildi. 

Çizelge 8.7-8.9 incelendiğinde tüm adsorbanlar için en uygun modelin polinom 

(kuadratik)  modeli olduğu belirlendi. R2 değerlerinin 1’e yakın oluşu yöntemin 

doğruluğuna işaret etmektedir. Korelasyon katsayı değerlerine göre polinom model 

deneysel verilere %99.92-99.99 oranında uygunluk göstermektedir. Bu sonuçlar toplam 

değişimin yanlız %0.01-0.08’inin yöntemle ifade edilemediğini göstermektedir. Kübik 

modelin R2 ve RAdj
2 değerleri 1 olmasına rağmen katsayıların hesaplanması için gerekli 

noktalar yetersiz olduğu için model tarafından tavsiye edilmemektedir. 

Polinom modelde tüm adsorbanlar için R2 ve RAdj
2 değerleri birbirine çok yakın 

bulunmuş olması sonuçların güvenilirliğini ve doğruluğunu göstermektedir [284]. Bu 

yüzden deneysel tasarım çalışmalarına polinom model seçilerek devam edilmiştir. 
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Çizelge 8.8 Z4 numunesine ait deneysel verilerin doğrusal, polinom, interaktif (2FI) ve 

kübik modellere uygunluğunun Box-Behnken metodu ile test edilmesi 

Uyum eksikliği testleri 

 

 

Kareler 

Toplamı 

Serbestlik 

Derecesi 

(df) 

Ortalama Kare F Değeri p Değeri 

Doğrusal 858.86 9 95.43 1946.73 < 0.0001 

2FI 787.13 6 131.19 2676.24 < 0.0001 

Polinom 7.02 3 2.34 47.74 0.0014 

Kübik 0.000 0    

Saf hata 0.20 4 0.049   

İstatistikler 

 R2 RAdj
2 

Doğrusal 0.9826 0.9786 

2FI 0.9841 0.9745 

Polinom 0.9999 0.9997 

Kübik 1.0000 1.0000 
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Çizelge 8.9 ZN numunesine ait deneysel verilerin doğrusal, polinom, interaktif (2FI) ve 

kübik modellere uygunluğunun Box-Behnken metodu ile test edilmesi 

Uyum eksikliği testleri 

 

 

Kareler 

Toplamı 

Serbestlik 

Derecesi 

(df) 

Ortalama Kare F Değeri p Değeri 

Doğrusal 1805.95 9 200.66 2678.34 < 0.0001 

2FI 1507.83 6 251.30 3354.31 < 0.0001 

Polinom 7.26 3 2.42 32.32 0.0029 

Kübik 0.000 0    

Saf hata 0.30 4 0.075   

İstatistikler 

 R2 RAdj
2 

Doğrusal 0.9647 0.9565 

2FI 0.9705 0.9528 

Polinom 0.9999 0.9997 

Kübik 1.0000 1.0000 
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Çizelge 8.10 ZT numunesine ait deneysel verilerin doğrusal, polinom, interaktif (2FI) 

ve kübik modellere uygunluğunun Box-Behnken metodu ile test edilmesi 

Uyum eksikliği testleri 

 

 

Kareler 

Toplamı 

Serbestlik 

Derecesi 

(df) 

Ortalama Kare F Değeri p Değeri 

Doğrusal 928.07 9 103.12 802.98 < 0.0001 

2FI 891.40 6 148.57 1156.88 < 0.0001 

Polinom 37.93 3 12.64 98.44 0.0003 

Kübik 0.000 0    

Saf hata 0.51 4 0.13   

İstatistikler 

 R2 RAdj
2 

Doğrusal 0.9800 0.9754 

2FI 0.9808 0.9693 

Polinom 0.9992 0.9981 

Kübik 1.0000 1.0000 

Zeolit numunelerinin Pb(II) adsorpsiyon kapasitesine ait deneysel ve Box-Behnken 

model değerleri Çizelge 8.11’de verilmektedir. Box-Behken metodu uygulanarak elde 

edilen model kapasite değerleri ile deneysel olarak elde edilen değerler birbirine yakın 

bulunmuştur (Çizelge 8.11). Zeolit numuneleri için kapasite değerleri 106.20-321.33 mg 

g-1 arasında değişmektedir. Tüm adsorbanlar için 17 deney sonrasında elde edilen 

kapasite değerleri incelendiğinde Pb(II) adsorpsiyon kapasiteleri ZN>Z4>ZT şeklinde 

sıralanmaktadır.  
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Çizelge 8.11 Zeolit numunelerinin Pb(II) adsorpsiyon kapasitesi (mg g-1) deneysel ve 

Box-Behnken model değerleri 

*D:deneysel veriler 

**M:modelden elde edilen veriler 

Deney 

 

Bağımsız Değişkeler Pb(II) Adsorpsiyon Kapasitesi (mg g-1) 

ZN Z4 ZT 

Sıcaklık 

(x1) 

Zaman 

(x2) 

Konsant. 

(x3) 

D* M** D* M** D* M** 

1 25 40 250 215.16 216.25 192.25 192.67 182.04 182.03 

2 65 40 250 235.03 235.80 217.01 215.84 206.65 204.18 

3 25 120 250 222.43 221.67 199.89 201.06 188.60 191.07 

4 65 120 250 249.13 248.04 220.98 220.57 208.80 208.81 

5 25 80 150 143.89 143.57 118.13 117.66 106.20 103.67 

6 65 80 150 149.99 150.00 129.65 130.77 118.90 118.83 

7 25 80 350 282.15 282.14 264.87 263.75 248.13 248.20 

8 65 80 350 321.33 321.65 292.85 293.32 270.40 272.93 

9 45 40 150 130.19 129.42 122.98 123.04 112.55 115.09 

10 45 120 150 140.76 141.84 131.09 130.39 118.87 118.93 

11 45 40 350 289.20 288.12 277.45 278.15 261.49 261.43 

12 45 120 350 292.59 293.36 283.98 283.92 273.78 271.24 

13 45 80 250 238.31 238.52 218.24 218.38 204.98 204.70 

14 45 80 250 238.45 238.52 218.65 218.38 204.88 204.70 

15 45 80 250 238.99 238.52 218.32 218.38 204.18 204.70 

16 45 80 250 238.35 238.52 218.12 218.38 204.48 204.70 

17 45 80 250 238.45 238.52 218.65 218.38 204.99 204.70 
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Zeolit numuneleri için deneysel kapasiteye karşı çizilen model kapasite değerlerine ait 

grafikler incelendiğinde elde edilen noktaların doğrudan fazla sapmadığı tespit edildi 

(Şekil 8.22-8.24). 

 

Şekil 8.22 ZN numunesi ile Pb(II) sorpsiyonu sonrası elde edilen deneysel ve model 

adsorpsiyon kapasitelerinin karşılaştırılması 

 

Şekil 8.23 Z4 numunesi ile Pb(II) sorpsiyonu sonrası elde edilen deneysel ve model 

adsorpsiyon kapasitelerinin karşılaştırılması 
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Şekil 8.24 ZT numunesi ile Pb(II) sorpsiyonu sonrası elde edilen deneysel ve model 

adsorpsiyon kapasitelerinin karşılaştırılması 

8.2.2.2 Model denklemleri ve model denklemlerinin uygunluğunun incelenmesi 

Z4 adsorbanı ile Pb(II) giderimi için sistemi modelleyen fonksiyon; 

 

 qZ4= 218.37800 + 10.66875  x1 + 3.28125  x2  + 77.16250  x3 - 0.91750  x1 x2 

+ 4.11500  x1 x3 - 0.39500  x2 x3 - 6.67275  x1
2 - 4.17275 x2

2 - 10.33025 x3
2                 (8.1)          

şeklindedir.  

ZN adsorbanı ile Pb(II) giderimi için sistemi modelleyen fonksiyon; 

 

 qZN= 238.51800 +11.48125 x1 +4.41625 x2 + 77.55500 x3  + 1.70750  x1 x2  

+ 8.27000  x1 x3 -1.79500  x2 x3 + 1.53725  x1
2 - 9.61775  x2

2 - 15.71525   x3
2            (8.2)          

şeklindedir.  

ZT ile Pb(II) giderimi için sistemi modelleyen fonksiyonda  x1 x2, x2x3 ve x2
2 

faktörlerinin etkin olmadığı görülmüş (p>0.05) ve ihmal edilerek regresyon katsayıları 

programa tekrar hesaplatılmıştır. Elde edilen denklem; 

qZT = 214.19368 + 9.97250 x1 + 3.41500  x2 + 74.66000  x3 + 2.39250   x1 x3 

- 7.03579  x1
2 - 11.88579   x3

2                                                                                       (8.3)          

şeklindedir. 

Tasarım sonucunda elde edilen model denklemde pozitif ve negatif işaretli katsayılar, 

ilgili parametrenin sistemi hangi yönde etkileyeceğini göstermektedir. 8.1 ve 8.2 

eşitlikleri incelendiğinde Z4 ve ZN adsorbanları için bağımsız değişkenler olan zaman, 
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sıcaklık ve konsantrasyonun lineer artışıyla Pb(II) adsorpsiyon kapasitesinin artacağı; 

bu faktörlerin logaritmik artışlarının ise Pb(II) adsorpsiyon kapasitesini düşüreceği 

gözlemlenmektedir. Çünkü nanogözenekli malzemelerde belli bir sıcaklık değerinden 

sonra kafes yapılarında çökme meydana geldiği için sıcaklığın logaritmik artışı ile 

adsorbanın adsorpsiyon kapasitesinde düşme meydana gelmektedir. Ayrıca çok yüksek 

sıcaklıklarda adsorpsiyon prosesi ters yönde etkilenmekte ve desorpsiyon 

gerçekleşmektedir. 

Çizelge 8.12-8.14’de ANOVA analizi sonuçları verilmektedir. Çizelgeler 

incelendiğinde polinom model denklemlerine ait p değerlerinin 0.05’den küçük oluşu ve 

F değerlerinin büyük olması Pb(II) adsorpsiyonu için geliştirilen modellerin istatiksel 

olarak anlamlı olduğunu ve güvenilirlik seviyesinin %95’in üzerinde olduğunu 

göstermektedir. 

Ayrıca model katsayısı (R2) değerlerinin 1’e yakın oluşu elde edilen ikinci dereceden 

model denkleminin istatiksel olarak uygunluğunun olduğunu ve doğruluğunu 

göstermektedir. Radj
2 değerinin 1’e çok yakın olması ise yanıt ve faktör düzeyleri 

arasındaki ilişkinin çok yüksek olduğunu göstermektedir. 

Bunun yanı sıra yeterli hassasiyetin (Adeq. Precision) 4’ten büyük olması ve 

optimizasyondaki hataların standart sapmasının (Std. Dev.) %10’dan fazla olmaması 

modelin uygun olduğunu göstermektedir [285]. 
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Çizelge 8.12 Z4 adsorbanı ile Pb(II) sorpsiyonuna ait varyans analiz (ANOVA) 

sonuçları 

Faktör Kareler 

Toplamı 

df Ortalama 

kare 

F değeri p değeri 

Model 49480.96 9 5497.88 5333.27 < 0.0001 

x1 910.58 1 910.58 883.31 < 0.0001 

x2 86.13 1 86.13 83.55 < 0.0001 

x3 47632.41 1 47632.41 46206.26 < 0.0001 

x1 x2 3.37 1 3.37 3.27 0.1137 

x1 x3 67.73 1 67.73 65.70 < 0.0001 

x2 x3 0.62 1 0.62 0.61 0.4620 

x1
2 187.48 1 187.48 181.86 < 0.0001 

x2
2 73.31 1 73.31 71.12 < 0.0001 

x3
2 449.32 1 449.32 435.87 < 0.0001 

Arta kalan  

(Residual) 

7.22 7 1.03   

Uyum eksikliği  
7.02 3 2.34 47.74 0.0014 

Saf hata 0.20 4 0.049   

Düzeltilmiş 

toplam 

49488.18 16    

R2  0.9999     

RAdj
2  0.9997     

RPred 
2 0.9977     

Yeterli hassasiyet 225.581     

Standart sapma 1.02     
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Çizelge 8.13 ZN adsorbanı ile Pb(II) sorpsiyonuna ait varyans analiz (ANOVA) 

sonuçları 

Faktör Kareler 

Toplamı 

df Ortalama 

kare 

F değeri p değeri 

Model 51127.49 9 5680.83 5257.66 < 0.0001 

x1 1054.55 1 1054.55 976.00 < 0.0001 

x2 156.03 1 156.03 144.40 < 0.0001 

x3 48118.22 1 48118.22 44533.85 < 0.0001 

x1 x2 11.66 1 11.66 10.79 0.0134 

x1 x3 273.57 1 273.57 253.19 < 0.0001 

x2 x3 12.89 1 12.89 11.93 0.0106 

x1
2 9.95 1 9.95 9.21 0.0190 

x2
2 389.48 1 389.48 360.47 < 0.0001 

x3
2 1039.87 1 1039.87 962.41 < 0.0001 

Arta kalan  

(Residual) 

7.56 7 1.08   

Uyum eksikliği  
7.26 3 2.42 32.32 0.0029 

Saf hata 0.30 4 0.075   

Düzeltilmiş toplam 51135.05 16    

R2  0.9999     

RAdj
2  0.9997     

RPred 
2 0.9977     

Yeterli hassasiyet 241.118     

Standart sapma 1.04     
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Çizelge 8.14 ZT adsorbanı ile Pb(II) sorpsiyonuna ait varyans analiz (ANOVA) 

sonuçları 

Faktör Kareler 

Toplamı 

df Ortalama 

kare 

F değeri p değeri 

Model 46352.06 6 7725.34 1323.99 < 0.0001 

x1 795.61 1 795.61 136.35 < 0.0001 

x2 93.30 1 93.30 15.99 0.0025 

x3 44592.92 1 44592.92 7642.44 < 0.0001 

x1 x3 22.90 1 22.90 3.92 0.0758 

x1
2 209.01 1 209.01 35.82 0.0001 

x3
2 596.48 1 596.48 102.23 < 0.0001 

Arta kalan  

(Residual) 

58.35 10 5.83   

Uyum eksikliği  
57.84 6 9.64 75.06 0.0005 

Saf hata 0.51 4 0.13   

Düzeltilmiş 

toplam 

46410.41 16    

R2  0.9987     

RAdj
2  0.9980     

RPred 
2 0.9940     

Yeterli 

hassasiyet 

 

109.201 
    

Standart sapma 2.42     

8.2.2.3 Cevap yüzey ve pertürbasyon grafikleri 

Üç boyutlu (3D) cevap yüzey grafikleri üç değişken arasındaki potansiyel ilişkiyi 

anlamak için kullanılan eğrilerdir. Bu grafiklerde bir değişken sabit tutularak diğer iki 

değişken arasındaki etkileşim ve sistem cevabı üzerindeki etkisi gösterilmektedir. Z4, 

ZN ve ZT adsorbanlarının Pb(II) adsorpsiyon kapasitesi ile bağımsız değişkenler 
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(sıcaklık, zaman ve konsantrasyon) arasındaki etkileşimi gösteren cevap yüzey 

grafikleri Şekil 8.25-8.27’de gösterilmektedir.  

Elde edilen grafiklerin eğimlerinin doğrusal olmayışı bağımsız değişkenler ile Pb(II) 

adsorpsiyon kapasitesi arasında önemli etkileşimlerin olduğunu göstermektedir. Şekil 

8.25-8.27 (a)’da sıcaklık ve zamanın Pb(II) giderimi kapasitesi üzerindeki etkisini 

göstermektedir. Tüm adsorbanlar için sıcaklık (x1), zaman (x2) ve konsantrasyon (x3) 

arttıkça giderim kapasitesinin arttığı görüldü. Sıcaklık, zaman ve konsantrasyon 

değişkenlerine ait denklem katsayılarının pozitif oluşu da bunu doğrulamaktadır. 

 

                               (a)                                           (b)                                            (c) 

Şekil 8.25 Z4 adsorbanı ile Pb(II) giderim kapasitesine parametrelerin etkisine ait cevap 

yüzey grafikleri (a) sıcaklık ve zaman etkisi (b) sıcaklık ve konsantrasyon (c) zaman ve 

konsantrasyon 

 

                              (a)                                           (b)                                            (c) 

Şekil 8.26 ZN adsorbanı ile Pb(II) giderim kapasitesine parametrelerin etkisine ait 

cevap yüzey grafikleri (a) sıcaklık ve zaman etkisi (b) sıcaklık ve konsantrasyon (c) 

zaman ve konsantrasyon 
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                               (a)                                           (b)                                            (c) 

Şekil 8.27 ZT adsorbanı ile Pb(II) giderim kapasitesine parametrelerin etkisine ait cevap 

yüzey grafikleri (a) sıcaklık ve zaman etkisi (b) sıcaklık ve konsantrasyon (c) zaman ve 

konsantrasyon 

Pertürbasyon grafikleri diğer iki değişken optimum seviyedeyken üçüncü değişkenin 

cevaba etkisini gösterir. Şekil 8.28’de her bir adsorbana ait pertürbasyon grafiği 

verilmektedir. Grafikler incelendiğinde tüm adsorbanlar ile kurşun gideriminde 

adsorpsiyon kapasitesi üzerinde en etkili parametrenin konsantrasyon olduğu tespit 

edildi. 

 

                               (a)                                       (b)                                      (c) 

Şekil 8.28 Tüm değişkenlerin pertürbasyon grafikleri (a) Z4 (b) ZN (c) ZT 

8.2.2.4 Proses parametrelerinin optimizasyonu 

Box-Behnken programında Pb(II) adsorpsiyon kapasitesi maksimum olacak şekilde 

sayısal analiz yapılarak Pb(II) giderimi için optimum proses parametreleri 
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belirlenmiştir. Tüm adsorbanlar için optimum konsantrasyon ve sıcaklık maksimum 

değerlerde elde edilirken, optimum zaman farklılık göstermektedir. 

Çizelge 8. 15 Model tarafından önerilen optimum proses parametreleri 

Numune Sıcaklık 

(oC) 

Zaman 

(dk) 

   Ci   

(mg L-1) 

Kapasite 

(mg g-1) 

    Model Deneysel x2 

Z4 64.40 90.80 350 293.377 292.98±0.10 0.0005 

ZN 64.80 90.80 350 321.848 320.54±0.21 0.0053 

ZT 65.00 98.88 350 273.840 272.42±0.15 0.0074 

Belirlenen en uygun koşullarda geçekleştirilen kontrol deney sonuçları ve model 

denkleminden hesaplanan kapasite değerleri Çizelge 8.14’de verildi. Ortalama kapasite 

değeri, kontrol değerleri üç kez tekrarlanarak hesaplandı. Model ve kontrol kapasite 

değerleri birbirine çok yakın bulundu. Model denkleminin güvenilir ve uygun olduğu 

söylenebilir çünkü Ki kare testi sonucunda elde edilen x2 değerleri sıfıra yakındır. 

8.2.3 Adsorpsiyon deneyleri 

8.2.3.1 Sıcaklığın etkisi 

Box-behnken deneysel tasarımı için gerçekleştirilen deneyler incelendiğinde tüm 

adsorbanlar için Pb(II) giderim kapasitesinin sıcaklıkla arttığı tespit edildi. Z4 

adsorbanının 25oC’de adsorpsiyon kapasitesi 192.25 mg g-1 (Deney#1) olarak elde 

edilirken 65oC’de bu değer 217.01 mg g-1’a yükselmiştir (Deney#2). ZN adsorbanının 

ise 25oC’de adsorpsiyon kapasitesi 215.16 mg g-1 (Deney#1) olarak elde edilirken 

65oC’de bu değer 235.03 mg g-1’a yükselmiştir (Deney#2). 

Buasri vd.[286], tarafından klinoptilolit ile sulu çözeltilerden Pb(II) giderimi için 

yapılan çalışmada sıcaklığın 30 oC’den 60oC’e yükselmesi ile adsorpsiyon kapasitesinin 

50’dan 58 mg g-1’a yükseldiği tespit edilmiştir. Doğal zeolite ait en yüksek adsorpsiyon 

kapasitesi 58.75 mg g-1 olarak 75oC’de elde edilmiştir. Sonuç olarak, artan sıcaklık ile 

sorpsiyon kapasitesinin arttığı tespit edilmiştir. Sıcaklık artışıyla elektrostatik çekim 
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gücünün azaldığı [286]; bunun yerine kimyasal etkileşim (Lewis asit-baz) ya da 

indirgenme reaksiyonları gerçekleştiği belirtilmiştir. 

Difüzyon olayı endotermik bir proses olduğu için, artan çözelti sıcaklığının sulu bir 

çözeltiden Pb (II) iyonlarının gideriminin artmasına neden olması beklenmektedir [287]. 

Artan sıcaklık ile aktif difüzyona bağlı olarak mikrogözenekler genişler [288] ve zeolit 

yüzeyinde aktif sorpsiyon bölgeleri atar. Yani adsorpsiyon için daha fazla yüzey 

oluşması ile zeolitin giderim kapasitesi artar.  Ayrıca, düşük sıcaklıklarda PbO 

moleküllerinin kinetik enerjisi düşük olduğu için PbO ile zeolit aktif bölgeleri arasında 

etkileşimin yetersizliği adsorpsiyon veriminde azalmaya yol açmaktadır [260]. 

Z4, ZN ve ZT adsorbanları ile yapılan çalışmada adsorpsiyon prosesinin endotermik 

olduğu tespit edildi. Bu çalışmada elde edilen sonuçlar genel olarak önceden aktif 

karbon, karbon aerogel, doğal zeolit gibi çeşitli adsorbanlar ile kurşun (II) iyonlarının 

giderimi için yapılan çalışmalardaki sonuçlar ile benzerlik göstermektedir [286], [287], 

[288]. 

8.2.3.2 Zamanın etkisi 

Z4, ZN ve ZT adsorbanları için sorpsiyon zamanı arttıkça adsorpsiyon oranının arttığı 

görüldü. Z4, ZN ve ZT adsorbanları için 40 dk işlem süresi sonunda Pb (II) giderim 

yüzdeleri sırasıyla %76.90,  %86.06  ve %76.82 (Çizelge 8.11 deney 1)   olarak 

hesaplanırken 120 dk işlem süresi sonunda %79.96, %88.97 ve %79.44’e (Çizelge 8.11 

deney 3)  yükselmiştir. İlk 40 dk’da adsorpsiyon oranının yüksek olduğu, 120 dk’ya 

kadar adsorpsiyon kapasitesinin arttığı saptandı. 

Huang ve arkadaşları [289], kağıt endüstrisi yan atıkları olan sülfonatlı lignini 

magnezyum ve alüminyum ile modifiye ederek kurşun gideriminde adsorban olarak 

değerlendirmişlerdir. Yapılan çalışmada ilk 120 dk’da adsorpsiyon oranının yüksek 

olduğu 120 dk’dan sonra adsorpsiyon kapasitesinde hafif bir artış gerçekleşerek 

sabitlendiği tespit edilmiştir. Benzer sonuçlar Salem ve Sene [290], zeolit-kaolin-

bentonit karışımını ile kurşun giderimini inceledikleri çalışmada elde edilmiştir.  

Adsorpsiyon süresinin artmasıyla adsorbanın Pb(II) sorpsiyon kapasitesinin arttığı, 

yaklaşık 4 saat sonra dengeye ulaşarak nispeten sabit kaldığı ve Pb(II) başlangıç 

konsantrasyonundan bağımsız olduğu gözlemlenmiştir.  
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8.2.3.3 Konsantrasyonun etkisi 

Z4, ZN ve ZT adsorbanları için Pb(II) başlangıç konsantrasyonu değeri arttıkça 

adsorbanların sorpsiyon kapasitelerinin arttığı görüldü.   

Başlangıç konsantrasyonu 150 mg L-1’den 250 mg L-1’e çıkıldığında ZN adsorbanı için 

Pb(II) giderim kapasitesinin 143.89 mg g-1’den (Çizelge 8.11 deney 5)  215.16 mg g-1’e 

(Çizelge 8.11 deney 1) yükselmesi zeolit yüzeyine difüzyonun kolaylaştığını 

göstermektedir. 350 mg L-1’e çıkıldığında kapasite değeri 282.15 mg g-1’e (Çizelge 8.11 

deney 7) yükseldi. Sorpsiyon kapasiteleri artarken giderim yüzdeleri düştü ve sırasıyla, 

%95.93, %86.06 ve %80.61 olarak hesaplandı. Z4 numunesi için benzer sonuçlar elde 

edildi; 150, 250 ve 350 mg L-1 başlangıç konsantrasyonlarında giderim kapasiteleri 

sırasıyla 118.13 mg g-1 (%78.75), 192.25 mg g-1  (%76.90) ve 264.87 mg g-1 (%75.68) 

olarak hesaplandı. Ticari zeolit A numunesi için ise 150, 250 ve 350 mg L-1 başlangıç 

konsantrasyonlarında giderim kapasiteleri sırasıyla 106.20 mg g-1 (%70.80), 182.04 mg 

g-1  (%72.81) ve 248.13 mg g-1 (%70.89) olarak bulundu. Giderim yüzdelerinin azalma 

sebebi kurşun başlangıç konsantrasyonundaki artış ile zeolit-çözelti arayüzeyinde 

gerilim ve itici kuvvetlerin oluşması ile açıklanabilir. 

Rasouli vd. [260], nano zeolit X ile Pb(II) sorpsiyonunda başlangıç konsantrasyonunun 

etkisini araştırmışlardır. Kurşun başlangıç konsantrasyonu 10-100 ppm arasında 

artarken giderim yüzdesi %99.80’den %77.40’e düşmüştür. Bu durumu bütün 

adsorbanların sınırlı sayıda aktif bölgeye sahip olması ve belli bir konsantrasyonun 

üzerine çıkıldığında aktif bölgelerin doygunlağa ulaşması ile açıklamışlardır. Benzer 

sonuçlar Shinzato ve arkadaşları [291], tarafından doğal zeolitler ile Pb(II) gideriminde 

elde edilmiş ve kurşun başlangıç konsantrasyonu 50-100 ppm arasında giderim yüzdesi 

%100 civarında iken 100 ppm’den 400 ppm’e çıkıldıkça giderim yüzdesinin giderek 

düştüğü tespit edilmiştir. 

8.2.4 Adsorpsiyon İzoterm Modelleri 

Adsorpsiyon denge ölçümleri adsorbanın maksimum kapasitesini belirlemek amacıyla 

yapılmaktadır. Bir yüzeye adsorbe olan adsorbat için denge şartları adsorpsiyon izoterm 

modelleri ile formüle edilerek gösterilir. En yaygın olarak kullanılan izoterm modelleri 

Langmuir, Freundlich ve Dubinin-Radushkevich izotermleridir. Z4, ZT ve ZN 

adsorbanları ile yapılan Pb(II) sorpsiyon deneyleri sonucu elde edilen veriler bu izoterm 
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modellerine lineer olarak uygulandı. Çizelge 8.15’de tüm adsorbanlara ait izoterm 

parametreleri verildi. 

Z4,  ZT ve ZN adsorbanları için tüm izoterm modellerine ait korelasyon katsayılarının 

yüksek (>0.960) olduğu saptandı. Bu yüzden uygulanan lineerleştirilmiş izoterm 

modellerinin uygun olduğu saptandı. 

Langmuir modeli incelendiğinde ayırma faktörü değerleri (0 < RL < 1) Z4, ZT ve ZN 

numunelerinin Pb(II) giderimi için uygun adsorbanlar olduğunu göstermektedir. 

Tüm adsorbanlar için Freudlich modeli incelendiğinde 1/n değerinin 1’den küçük 

olduğu yani n değerinin 1’den büyük olduğu tespit edildi. Bu durum, adsorpsiyonun 

yüksek konsantrasyonlarda daha elverişli olduğunu göstermektedir.  Ayrıca bu sonuç 

zeolit numuneleri üzerindeki sorpsiyon bölgelerinin heterojen olduğunu göstermektedir. 

Bu izoterme göre sorbat ile sorbent arasında doygunluk meydana gelmez, 

adsorpsiyonun yüzeyde çok katmanlı olarak gerçekleştiği söylenebilir. Literatürde 

yapılan Zeolit A ile ağır metal giderimi çalışmalarında da benzer bulgular elde 

edilmiştir [292]. Z4 ve ZN numuneleri için deneysel verilerin Langmuir ve Dubinin-

Radushkevich denkleminden çok Freudlich denklemine daha iyi uyum sağladığı 

belirlendi.  

Dubinin-Radushkevich modeli sıcaklıktan bağımsız, Langmuir ve Freudlich 

modellerine göre daha genel bir modeldir. Dubinin-Radushkevich modeline ait sonuçlar 

incelendiğinde sorpsiyon enerjisi (E) değerinin pozitif oluşu adsorpsiyonun endotermik 

olduğunu ve yüksek çözelti sıcaklıklarında sorpsiyon prosesinin daha elverişli olduğunu 

göstermektedir [292].  Bunun yanısıra E değerlerinin 8 kJ mol-1’den küçük oluşu 

adsorpsiyonun doğada fiziksel olarak gerçekleştiğini ve bu çalışmadaki ağır metal 

sorpsiyon mekanizmasında elektrostatik kuvvet gibi fiziksel araçların rol aldığını 

göstermektedir.  Literatürde de uçucu külden üretilen zeolit X ile Pb(II) 

adsorpsiyonunda E değeri 2.55 kJ mol-1 olarak hesaplanmış ve adsorpsiyonda fiziksel 

araçların etkin olduğu belirtilmiştir [293]. 
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Çizelge 8.16 Z4, ZT ve ZN adsorbanına ait izoterm parametreleri 

 Adsorban 

 Z4 ZT ZN 

Langmuir sabitleri    

Q (mmol g-1) 4.83 9.66 1.50 

b (L g-1) 0.004 0.002 0.104 

R2 0.990 0.963 0.987 

RL (250 mg L-1 için) 0.500 0.999 0.037 

Freundlich sabitleri    

KF (L g-1) 6.820 2.590 86.608 

1/n 0.825 0.997 0.276 

R2 0.998 0.955 0.996 

Dubinin-Radushkevich sabitleri 

qm (mmol g-1)  2.03 2.21 1.45 

β (mmol2 J-2 )x 10-8 5 8 1 

E (kJ mol-1)  3.16 2.50 7.07 

R2 0.997 0.985 0.966 

 

Z4 ve ZN numunelerinin adsorpsiyon kapasitesi diğer adsorbanlar ile karşılaştırılmalı 

olarak Çizelge 8.16 ’da verilmektedir. Diğer adsorbanlar ile karşılaştırıldığında Z4 ve 

ZN numunelerinin adsorpsiyon kapasitesinin daha yüksek olduğu görülmektedir. Bu 

yüzden, buğday kabuğu gibi düşük maliyetli bir hammadde kullanılarak elde edilen 

zeolit NaA atıksulardan Pb(II) gideriminde alternatif adsorban olarak kullanılabilir. 
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Çizelge 8.17 Farklı adsorbanların maksimum adsorpsiyon kapasiteleri 

Adsorban qm (mmol g-1) Kaynak 

Doğal zeolit (filipsit)  0.50 [294] 

Doğal zeolit (klinoptilolit)  0.43 [295] 

2M NaCl çözeltisi ile muamele edilmiş klinoptilolit 0.78 [295] 

Zeolit Na-P1 1.29 [296] 

Zeolit X 2.03 [293] 

Z4 2.03   Bu çalışma 

ZT 2.21 Bu çalışma 

ZN 1.45 Bu çalışma 

8.2.5 Pb(II) Sorpsiyonunun Kinetik Açıdan İncelenmesi 

Ağır metal giderim prosesinde adsorpsiyon kinetik modellerinin belirlenmesi önemlidir. 

Bu çalışmada, yalancı birinci derece, yalancı ikinci derece ve elovich kinetik modelleri 

kullanılmıştır. 

Z4,  ZN ve ZT adsorbanları ile Pb (II) iyonu adsorpsiyonuna temas süresinin etkisi Şekil 

8.29’da gösterilmektedir.  İlk 40 dakika içerisinde Pb (II) giderim hızı oldukça yüksektir 

ve 40 dakikadan sonra az miktarda artış göstermektedir. Bu artış ilk 80 dakikaya kadar 

sürmekte bundan sonra ise hemen hemen sabit kalmaktadır. İlk 80 dakika içerisinde Z4, 

ZN ve ZT numunelerinin giderim yüzdeleri sırası ile  %77.60 , %73.50 ve %87.60 

olarak hesaplandı. Yaklaşık 100 dakika sonra Pb(II) giderim yüzdesinin maksimuma 

ulaştığı ve sonraki süreçte önemli herhangi bir değişiklik olmadığı gözlendi. 140 

dakikalık adsorpsiyon süresi sonunda ZN adsorbanı çözeltideki Pb(II)’nin %89.50’ini 

uzaklaştırırken; Z4 ve ZT adsorbanları belirtilen süre içinde sırasıyla %81.20 ve %75.70 

giderim sağlamıştır. 

Benzer sonuçlar Jamil vd. [297] tarafından kaolinden elde edilen zeolit A örneğinin 

kurşun adsorpsiyonunda kullanıldığı çalışmada raporlanmıştır. Zeolit A numunesi ile 

Pb(II) gideriminde ilk 30 dakikada reaksiyonun hızlandığı ve 120 dakika ile 24 saatlik 

giderim yüzdeleri karşılaştırıldığında yaklaşık %0.1’ lik bir artış meydana geldiği 

belirlenmiştir. 
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Şekil 8.29 Z4,ZT ve ZN adsorbanları ile Pb(II) giderim yüzdesinin zamana göre 

değişimi ( T=25oC) 

Z4, ZT ve ZN adsorbanları ile farklı sıcaklıklarda gerçekleştirilen kinetik deneyleri 

sonucunda Pb (II) konsantrasyonunda meydana gelen değişimler Şekil 8.30-8.32’de 

gösterildi. Sonuçlar sıcaklık arttıkça tüm adsorbanların sorpsiyon hızının arttığını 

göstermektedir. Bu da prosesin endotermik olduğunu göstermektedir. 140 dakikalık 

işlem süresi sonunda Z4, ZT ve ZN adsorbanları 45oC’de çözeltideki Pb(II)’nin sırasıyla 

%88.40, %83.25 ve %98.10’unu uzaklaştırırken; 65oC’de sırasıyla %91.19, %83.73 ve 

%99.99’unu uzaklaştırdı. 

 

Şekil 8.30 Z4 adsorbanı ile Pb(II) sorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi 
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Şekil 8.31 ZT adsorbanı ile Pb(II) sorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi 

 

Şekil 8.32 ZN adsorbanı ile Pb(II) sorpsiyon hızına sıcaklığın etkisi 

Zeolit ile Pb(II) adsorpsiyon mekanizmasını incelemek için kinetik sorpsiyon deney 

verileri yalancı birinci derece, yalancı ikinci derece ve Elovich kinetik modellerine 

uygulanmıştır. Farklı sıcaklıklarda (25-65oC) Z4, ZT ve ZN adsorbanları için 

hesaplanan kinetik model sabitleri Çizelge 8.18-20’de, kinetik model grafikleri EK-

C’de verilmiştir. 

Z4 adsorbanı üzerinde Pb(II) sorpsiyonu için Lagergen birinci derece kinetik modeline 

uymadığı çünkü korelasyon katsayılarının düşük (0.715- 0.866) olduğu tespit edildi. 

Çizelge 8.18 incelendiğinde yalancı ikinci derece kinetik model için hesaplanan 

korelasyon katsayılarının yüksek (R2 = 0.998-0.999) ve x2 değerlerinin düşük (0.089-

0.573) bulunması Z4 adsorbanı üzerinde Pb(II) sorpsiyon kinetiğinin ikinci derece 

modele uyduğunu göstermektedir. Ayrıca ikinci derece modelden hesaplanan teorik 

adsorpsiyon kapasitesinin (qe = 208.33 mg g-1, 25oC) deneysel kapasiteye (qe = 202.98 

mg g-1, 25oC) yakın bulunması modelin adsorpsiyonu iyi bir şekilde tanımladığını 
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göstermektedir. Deneysel verilerin yalancı ikinci dereceden modele uygun oluşu Z4 ile 

Pb(II) iyonları arasında elektrostatik çekim ile beraber kimyasal sorpsiyon 

mekanizmasının da gerçekleştiğini göstermektedir. Zeolitin negatif yüklü grupları (Si 

O−, Al O−) ve pozitif yüklü metal iyonu (Pb2+) arasındaki etkileşimin sonucu olarak 

yüzey reaksiyonu adsorpsiyon mekanizması gerçekleşebileceği gibi, zeolit yüzeyi 

üzerindeki kenar -OH gruplarının hidrojeni ile Pb2+ iyonları arasında kimyasal iyon 

değişim mekanizması da gerçekleşebilir [298]. 

Çizelge 8.18 Z4 adsorbanı için farklı sıcaklıklarda adsorpsiyon kinetik model sabitleri 

Sıcaklık (oC) 25 45 65 

qdeneysel (mg g-1) 202.98 221.00 227.98 

Y.Birinci Dereceden    

qe (mg g-1) 70.31 69.63 53.08 

k1 (Ldk-1) x10-2 0.29 0.72 0.60 

R2 0.866 0.881 0.715 

x2 250.33 329.06 576.30 

Y.İkinci Dereceden    

qe (mg g-1) 208.33 232.55 232.55 

k2 (g mg-1 dk-1) x10-3 1.259 0.682 1.051 

h (mg g-1 dk-1) 54.64 36.90 56.82 

R2 0.999 0.999 0.998 

x2 0.137 0.573 0.089 

Elovich    

β (g mg-1) 0.088 0.048 0.062 

α (mg g-1 dk-1) x104 15.48 0.811 15.79 

R2 0.924 0.947 0.797 

Çizelge 8.19 incelendiğinde yalancı ikinci derece kinetik model için hesaplanan R2 

değerlerinin 0.999 olarak bulunması ZT adsorbanı için yalancı ikinci derece modelin 

Pb(II) sorpsiyon kinetiğini tanımladığını göstermetedir. 
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Çizelge 8.19 ZT adsorbanı için farklı sıcaklıklarda adsorpsiyon kinetik model sabitleri 

Sıcaklık (oC) 25 45 65 

qdeneysel (mg g-1) 189.32 208.12 209.32 

Y.Birinci Dereceden    

qe (mg g-1) 77.93 74.88 58.21 

k1 (Ldk-1) x10-2 0.20 0.47 0.31 

R2 0.789 0.888 0.486 

x2 159.21 237.08 392.27 

Y.İkinci Dereceden    

qe (mg g-1) 192.31 217.39 212.77 

k2 (g mg-1 dk-1) x10-3 1.779 0.814 1.990 

h (mg g-1 dk-1) 65.78 38.46 90.09 

R2 0.999 0.999 0.999 

x2 0.046 0.395 0.055 

Elovich    

β (g mg-1) 0.104 0.060 0.076 

α (mg g-1 dk-1) x104 96.51 0.078 3.25 

R2 0.911 0.933 0.695 

 

ZN adsorbanı için elde edilen Pb(II) kinetik model sabitleri incelendiğinde (Çizelge 

8.20); diğer adsorbanlarda elde edildiği gibi yalancı ikinci dereceden kinetik modelin 

sorpsiyon kinetiğini açıkladığı belirlendi. 

 

 

 

 



110 

 

Çizelge 8.20 ZN adsorbanı için farklı sıcaklıklarda adsorpsiyon kinetik model sabitleri 

Sıcaklık (oC) 25 45 65 

qdeneysel (mg g-1) 223.68 245.27 249.99 

Y.Birinci Dereceden    

qe (mg g-1) 55.31 52.69 54.29 

k1 (Ldk-1) x10-2 0.60 1.7 2.66 

R2 0.689 0.978 0.724 

x2 512.53 703.87 705.44 

Y.İkinci Dereceden    

qe (mg g-1) 232.56 250 250 

k2 (g mg-1 dk-1) x10-3 1.04 0.80 1.27 

h (mg g-1 dk-1) 56.50 50.25 79.37 

R2 0.999 0.999 0.999 

x2 0.339 0.089 0.4 10-6 

Elovich    

β (g mg-1) 0.054 0.059 0.084 

α (mg g-1 dk-1) x104 0.058 2.552 11964.02 

R2 0.803 0.962 0.935 

Genel olarak tüm adsorbanlar ile Pb(II) sorpsiyonuna ait deneysel verilerin kinetik 

modele uygunluğu Yalancı ikinci derece>Elovich>Yalancı birinci derece şeklinde 

sıralanabilir. 

8.2.6 Pb (II) Sorpsiyonunun Termodinamik Açıdan İncelenmesi 

Tüm adsorbanlar ile kurşun adsorpsiyonu için hesaplanan termodinamik parametrelere 

ait değerler Çizelge 8.21’de verilmektedir. 
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Çizelge 8.21 Z4, ZN ve ZT adsorbanları ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait termodinamik 

parametre değerleri 

Çizelge 8.21 incelendiğinde Z4, ZT ve ZN numunelerine ait Gibbs serbest enerji 

değerlerinin,  ΔGo, negatif olduğu görülmektedir. Bu durum adsorpsiyonun spontane 

yani kendiliğinden gerçekleştiğini ve  ΔGo değerinin negatifliğindeki artış sıcaklık 

arttıkça zeolit adsorbanları ile Pb(II) sorpsiyonunun daha spontane hal aldığını 

göstermektedir [299]. Buna ek olarak, ZN adsorbanı için ΔGo değerinin Z4 

adsorbanınkinden daha negatif oluşu kurşun iyonlarının ZN ile adsorpsiyonunun daha 

uygun olduğunu göstermektedir.  Entalpi değerlerinin pozitif oluşu tüm adsorbanlar 

üzerine kurşun adsorpsiyonunun endotermik olduğunu göstermektedir.  

Standart entropi değişiminin (ΔSo) pozitif olması adsorbanların Pb(II)’e karşı afinitesi 

olduğunu ve aynı zamanda adsorpsiyon sırasında katı-çözelti arayüzeyinde 

düzensizliğin arttığını göstermektedir [300]. ΔSo değerinin pozitif olması adsorbat ve 

adsorban arasındaki enerjinin yeniden dağılması sonucu meydana gelir. Adsorpsiyonun 

başlarında, adsorban yüzeyinin yanındaki kurşun iyonları daha sonraki adsorbe duruma 

göre düzenli halde bulunur ve serbest ağır metal iyonlarının, adsorbent ile etkileşim 

halinde olan iyonlara oranı adsorbe haldekinden daha yüksek olacaktır. Artan 

Numune Sıcaklık ( oC) ΔGo 

(kj mol-1) 

ΔHo 

(kj mol-1) 

ΔSo 

(kj mol-1K-1) 

R2 

Z4 25 -3.62    

 45 -4.61 18.40 0.074 0.981 

 65 -5.31    

      

ZN 25 -5.30 165.06 0.56 0.887 

 45 -10.44    

 65 -28.46    

      

ZT 25 -2.82 10.64 0.045 0.830 

 45 -4.24    

 65 -4.60    
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adsorpsiyon ile az sayıdaki moleküller arasında dönme ve öteleme enerji dağılımında 

bir artış meydana gelerek katı çözelti ara yüzeyinde düzensizliğin artmasına neden 

olmaktadır [301]. 

Rasouli vd. [260], nano zeolit X ile Pb(II) sorpsiyonunda başlangıç konsantrasyonunun 

etkisini araştırdıkları çalışmada; 25-45oC arasında ΔHo değerini 1.845 kJ mol-1 ve ΔGo   

-1.496 kJ mol-1 olarak tespit etmişlerdir. Doğada Pb(II) giderimin endotermik olduğunu 

belirtmişlerdir. 

Bektaş vd. [302], doğal bir kil minerali olan sepiyolit ile Pb(II) adsorpsiyonunda 

sıcaklığın etkisini incelemişler; negatif ΔGo, pozitif ΔHo ve ΔSo değerleri elde 

etmişlerdir. Sepiyolit ile Pb(II) giderimin sıcaklık arttıkça arttığını, endotermik 

olduğunu ve adsorpsiyon süresince düzensizliğin arttığını belirtmişlerdir. Benzer 

sonuçlar, Mihajlovic´ vd. [303], tarafından kurşun gideriminde doğal zeolit ve Fe(III)-

modifiye zeolitin kullanımının karşılaştırmalı olarak verildiği çalışmada elde edilmiştir. 

8.2.7 Rejenerasyon Deneylerinin Değerlendirilmesi 

Zeolit numunelerinin rejenerasyon verimini belirlemek amacıyla %5, %10 ve %15 NaCl 

çözeltisi rejeneran olarak kullanıldı. Zeolitlere ait rejenerasyon verimleri Şekil 8.33’de 

verildi. En başarılı sonuçlar %10 ve %15 NaCl çözeltisinin kullanıldığı rejenerasyon ile 

elde edildi. ZN, Z4 ve ZT adsorbanları için %5 NaCl çözeltisi kullanıldığında sırasıyla 

%88.12, %86.15 ve %89.35 Pb(II) desorbe olurken, %10 NaCl çözeltisi kullanıldığında 

sırasıyla %93.42, %90.75 ve %95.63 rejenerasyon verimi elde edildi. Rejenerant olarak 

%10 NaCl ve %15 NaCl çözeltisi kullanılması ile elde edilen rejenerasyon verimleri 

arasında büyük fark olmadığı için desorpsiyon çalışmalarına %10 NaCl çözeltisi 

kullanılarak devam edildi. 
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Şekil 8.33 Zeolit numunelerinin farklı rejenerant oranlarına göre rejenarasyon verimleri 

Tüm adsorbanlar için Pb(II) sorpsiyon kapasitelerinde ilk döngü sonunda belirgin bir 

düşüş gözlendi ve diğer döngülerde bu düşüş azalan bir ivme ile devam etti. İlk döngü 

sonunda Z4, ZT ve ZN adsorbanları sırasıyla  %75, %77 ve %63 kapasite ile çalışırken 

dördüncü döngü sonunda kapasiteleri sırasıyla %48, %42 ve %38’e düştü (Şekil 8.34). 

 

Şekil 8.34 Zeolit numunelerinin rejenerasyon yüzdeleri 

8.3 Silika Aerojel ile Yapılan Sorpsiyon Çalışmalarının Değerlendirilmesi 

8.3.1 Sorpsiyona pH’ın etkisi 

Silika aerojel ile Pb(II) iyonlarının adsorpsiyonuna pH’ın etkisini belirlemek için 2-7 

pH aralığında giderim çalışmaları yapıldı. Bu amaçla 0.1 g adsorban 25 mL 50 mg mL-1 
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Pb(II) iyonu içeren çözeltiye eklenerek 25oC’de 1 saat boyunca çalkalanarak 

adsorpsiyon işlemi gerçekleştirildi. Silika aerojel ile kurşun iyonlarının giderimine 

pH’ın etkisine ait deneysel veriler Şekil 8.35’de verildi. Şekil 8.35 incelendiğinde 2’den 

5.5’e kadar artan pH ile birlikte giderim yüzdesinin %4’ten %99’a kadar arttığı tespit 

edildi. Bu durum silika aerojel üzerindeki negatif yükün artması ile zıt yüklü adsorbat 

ile adsorban arasındaki elektrostatik kuvvetlerin lehine işlemesi ile ilişkilendirilebilir. 

pH 2 gibi düşük asidik koşullarda silika aerojelin yüzeyi tamamen H+ iyonları ile 

kaplandığı için kurşun iyonları adsorpsiyon bölgelerine ulaşamamaktadır  [304]. pH 

6’dan daha yüksek pH’larda ise Pb(II) iyonları çökmektedir. Optimum adsorpsiyon %99 

giderim ile pH 5.5’de gerçekleşmiştir. Benzer açıklamalar daha önce yapılan farklı 

adsorbanlar ile kurşun giderimi çalışmalarında öne sürülmüştür [301],[305]. 

 

Şekil 8.35 Farklı pH’larda silika aerojelin kurşun giderim yüzdesi  

8.3.2 Sorpsiyona adsorban miktarının etkisi 

Adsorban miktarının adsorpsiyona etkisini belirlemek amacıyla her bir deneyde 0.025 

mg ile 0.125 mg arasında değişen miktarlarda adsorban kullanılarak çalışmalar 

gerçekleştirildi. Belirlenen miktarda adsorban 25 mL 50 mg mL-1 Pb(II) iyonu içeren 

çözeltiye eklenerek 25oC’de 1 saat boyunca çalkalanarak adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirildi. Silika aerojel ile kurşun iyonlarının giderimine adsorban miktarının 

etkisine ait deneysel veriler Şekil 8.36’da verildi. Adsorban miktarının 0.025 g’dan 0.1 

g’a arttığında giderim yüzdesinin %60’tan %99’a kadar arttığı ve maksimuma ulaştığı 

tespit edildi. Bu durum artan adsorban miktarı ile daha fazla yüzey alanının ve daha 
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fazla adsorpsiyon bölgesinin oluşmasından dolayıdır [306].  Adsorban miktarının daha 

fazla arttırılmasının önemli bir değişikliğe sebep olmadığı belirlendi.  

 

Şekil 8.36 Farklı adsorban miktarlarında kurşun giderim yüzdesi 

8.3.3 Sorpsiyona başlangıç Pb(II) konsantrasyonunun etkisi 

Başlangıç kurşun iyon konsantrasyonunun adsorpsiyona etkisini incelemek amacıyla 

12.5 mg L-1 ile 75 mg L-1 arasında değişen konsantrasyonlarda hazırlanan 25 mL 

çözeltiye 0.1 g adsorban eklenerek 25oC’de 1 saat boyunca adsorpsiyon işlemi 

gerçekleştirildi. Silika aerojel ile kurşun iyonlarının giderimine başlangıç kurşun 

konsantrasyonunun etkisine ait deneysel veriler Şekil 8.37’de verildi. Başlangıç kurşun 

konsantrasyonunun 12.5 mg L-1 ’dan 87.5 mg L-1’a arttığında giderim yüzdesinin 

%99.20’den %60.00’a azaldığı tespit edildi. Düşük metal konsantrasyonlarında toplam 

metal iyonuna yüzey aktif bölgelerin oranı daha yüksek olduğu için tüm metal iyonları 

adsorbanla etkileşime girerek çözeltiden uzaklaşmaktadır [306]. 
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Şekil 8.37 Başlangıç Pb(II) konsantrasyonunun adsorpsiyona etkisi 

8.3.4 Adsorpsiyon İzoterm Modelleri 

Silika aerojel adsorbanı ile yapılan Pb(II) sorpsiyon deneyleri sonucu elde edilen veriler 

Langmuir, Freundlich ve Dubinin-Radushkevich izoterm modellerine lineer olarak 

uygulandı. Çizelge 8.22’de tüm adsorbanlara ait izoterm parametreleri verildi. 

Silika aerojel adsorbanı için Langmuir izoterm modellerine ait korelasyon katsayısının 

yüksek (>0.995) olduğu saptandı. Langmuir modeli incelendiğinde ayırma faktörü 

değeri (0 < RL < 1) silika aerojelin Pb(II) giderimi için uygun bir adsorban olduğunu 

göstermektedir. 

Silika aerojel için Freundlich modeli incelendiğinde 1/n değerinin 1’den küçük olduğu 

yani n değerinin 1’den büyük olduğu tespit edildi. Bu durum, adsorpsiyonun yüksek 

konsantrasyonlarda daha elverişli olduğunu göstermektedir.  Ayrıca bu sonuç zeolit 

numune üzerindeki sorpsiyon bölgelerinin heterojen olduğunu göstermektedir. 

Dubinin-Radushkevich modeline ait sonuçlar incelendiğinde sorpsiyon enerjisi (E) 

değerinin pozitif oluşu adsorpsiyonun endotermik olduğunu ve yüksek çözelti 

sıcaklıklarında sorpsiyon prosesinin daha elverişli olduğunu göstermektedir [292]. 

Pouretedal ve Kazemi [31], merkaptopropil trimetoksi silan ile modifiye ettikleri silika 

aerojeli ile kurşun giderimini incelemişlerdir. Silika aerojel adsorbanı için Langmuir ve 

Freudlich izoterm modellerine ait korelasyon katsayıları sırasıyla 0.997 ve 0.883 olarak 

bulunmuştur. Elde edilen sonuçlar bu çalışma ile benzerlik göstermektedir. 
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Çizelge 8.22 Silika aerojel adsorbanına ait izoterm parametreleri 

Langmuir sabitleri Freudlich sabitleri Dubinin-Radushkevich sabitleri 

Q (mmol g-1) 0.760 KF (L g-1) 109.110 qm (mmol g-1)  1.59 

b (L g-1) 0.301 1/n 0.391 β (mmol2 J-2 )x 10-9 6.00 

R2 0.995 R2 0.743 E (kJ mol-1)  0.280 

RL (50 mg L-1 için) 0.060  R2 0.827 

8.3.5 Pb(II) Sorpsiyonunun Kinetik Açıdan İncelenmesi 

Silika aerojel ile Pb(II) iyonu adsorpsiyonuna temas süresinin etkisi Şekil 8.38’de 

gösterilmektedir.  İlk 30 dakika içerisinde Pb(II) giderim hızı oldukça yüksektir ve 30 

dakikadan sonra az miktarda artış göstermektedir. Bu artış ilk 60 dakikaya kadar 

sürmekte bundan sonra ise hemen hemen sabit kalmaktadır. İlk 60 dakika içerisinde 

silika aerojelin giderim yüzdesi   %99 olarak bulundu. 90 dakikalık adsorpsiyon süresi 

sonunda silika aerojel adsorbanı çözeltideki Pb(II)’nin %99.16’sını uzaklaştırdığı tespit 

edildi. 

 

Şekil 8.38 Silika aerojel ile Pb(II) giderim yüzdesinin zamana göre değişimi ( T=25oC) 

Silika aerojel ile Pb(II) adsorpsiyon mekanizmasını incelemek için kinetik sorpsiyon 

deney verileri yalancı birinci derece, yalancı ikinci derece ve Elovich kinetik 

modellerine uygulanmıştır. Silika aerojel ile 25oC sıcaklıkta gerçekleştirilen 

adsorpsiyon çalışmaları için hesaplanan kinetik model sabitleri Çizelge 8.23’de, kinetik 

model grafikleri EK-C’de verilmiştir. 
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Genel olarak silika aerojel ile Pb(II) sorpsiyonuna ait deneysel verilerin kinetik modele 

uygunluğu Yalancı ikinci derece>Yalancı birinci derece>Elovich şeklinde sıralanabilir. 

Çizelge 8.23 Silika aerojel adsorbanı için adsorpsiyon kinetik model sabitleri 

Sıcaklık (oC) 25 

qdeneysel (mg g-1) 0.5 

Y.Birinci Dereceden  

qe (mg g-1) 46.75 

k1 (Ldk-1) x10-2 0.20 

R2 0.965 

x2 45.75 

Y.İkinci Dereceden  

qe (mg g-1) 1.28 

k2 (g mg-1 dk-1)  0.05 

h (mg g-1 dk-1) 0.085 

R2 0.931 

x2 0.47 

Elovich  

β (g mg-1) 0.83 

α (mg g-1 dk-1) x102  1.31 

R2 0.914 

8.3.6 Rejenerasyon Deneylerinin Değerlendirilmesi 

Silika aerojel numunesinin rejenerasyon verimini belirlemek amacıyla %5, %10 ve %15 

HNO3 çözeltisi rejeneran olarak kullanıldı. Zeolitlere ait rejenerasyon verimleri Şekil 

8.39’da verildi. En başarılı sonuçlar %10 ve %15 HNO3 çözeltisinin kullanıldığı 

rejenerasyon ile elde edildi. Silika aerojel için %5, %10 ve %15 HNO3 çözeltisi 

kullanıldığında sırasıyla   %92.93, %95.98 ve %96.12 rejenerasyon verimi elde edildi. 

Rejenerant olarak %10 ve %15 HNO3 çözeltisi kullanılması ile elde edilen rejenerasyon 
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verimleri arasında büyük fark olmadığı için desorpsiyon çalışmalarına %10 HNO3 

çözeltisi kullanılarak devam edildi. 

 

Şekil 8.39 Silika aerojel numunesinin farklı rejenerant oranlarına göre rejenarasyon 

verimleri 

Silika aerojel için Pb(II) sorpsiyon kapasitelerinde ilk döngü sonunda belirgin bir düşüş 

gözlendi ve diğer döngülerde bu düşüş azalan bir ivme ile devam etti. İlk döngü 

sonunda silika aerojel %82.13 kapasite ile çalışırken dördüncü döngü sonunda 

kapasitesi %49.98’e düştü (Şekil 8.40). 

 

Şekil 8.40 Silika aerojel numunesinin rejenerasyon yüzdeleri 
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BÖLÜM 9 

SONUÇLAR VE ÖNERİLER 

Bu çalışmada, (i) buğday kabuğundan saf silika eldesi ve karakterizasyonu (ii) buğday 

kabuğu silikası kullanılarak farklı sentez koşullarında silika aerojel ve zeolit NaA 

sentezi (iii) sentezlenen zeolit NaA’nın modifikasyonu  (iv) sentezlenen silika aerojel ve 

zeolitlerin karakterizasyonu (v) sentezlenen adsorbanlar ile sulu çözeltiden Pb(II) 

giderimi kesikli sistemde gerçekleştirildi.  

Tez çalışması sonunda aşağıdaki sonuçlar elde edilmiştir: 

 Buğday kabuğu külünün minör safsızlıklarının giderilmesinde 1 M HCl çözeltisi 

ile muamale işleminin uygun olduğu belirlendi. 

 Buğday kabuğunun 750οC sıcaklıkta ve 6 saat boyunca yakılması ile elde edilen 

külün kimyasal bileşimi incelendiğinde %92.30 SiO2 içerdiği ve kabuğun asit  

ile muamelesi sonucunda elde edilen külün %99.30 SiO2 içerdiği saptandı. 

 Buğday kabuğu külünün eser miktarda Ca, Cu, Fe, K , Mn ve Ti elementlerini 

içerdiği tespit edildi. 

 Buğday kabuğu külünden %87.77 saflıkta silika eldesi gerçekleştirildi ve 

silikanın amorf yapıda olduğu belirlendi. 

 Silikanın BET yüzey alanı 139.87 m2 g-1 ve ortalama gözenek çapı 14.85 nm 

olarak belirlendi. 

 Silikanın ve silika aerojelin FT-IR spektrumları incelendiğinde yaklaşık 795 cm-

1’de Si-O-Si simetrik gerilme, 964 cm-1’de Si –OH gerilme titreşim ve 1052 cm-

1’de ise Si-O-Si asimetrik gerilme pikleri görüldü. 
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 Buğday kabuğu külünden ekstrakte edilen sodyum silikat çözeltisi kullanılarak 

sol pH’ı 6, 7 ve 9 iken elde edilen silika aerojel numunelerinin BET yüzey 

alanları sırasıyla 328.88 m2 g-1, 161.42 m2 g-1 ve 195.14 m2 g-1 olarak bulundu. 

 Silika ve silika aerojel örneklerinin BJH adsorpsiyon metodu kullanılarak 

belirlenen ortalama por çapları incelendiğinde 10.12-38.20 nm aralığında 

değiştiği ve nanogözenekli yapıda olduğu tespit edildi. 

 Her 100 g buğday kabuğundan yaklaşık 10 g kül ve 250 mL sodyum silikat 

çözeltisi elde edildi. 100 g buğday kabuğu külünden yaklaşık 130 g silika aerojel 

üretildi. 

 Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak sentezlenen zeolit NaA numunelerine 

ait FT-IR spekturumu incelendiğinde 555 ve 671 cm-1’de yer alan çift halka 

titreşimleri NaA’a ait karakteristik pikler olduğu için NaA fazının oluştuğunu 

tespit edildi. 

 Zeolitlerin XRD analizinde, Z40, Z70, Z1 ve Z2 numunelerinin XRD cihazı 

kütüphanesinde zeolit A (Referans numarası 01-089-5423) ile örtüştüğü 

belirlendi. Z3 ve Z4 numunelerinin ise ana bileşen olarak zeolit A’dan ve minör 

bileşen olarak sodyum alüminyum silikat hidrattan oluştuğu belirlendi. 

 Zeolit numunelerine ait SEM görüntüleri incelendiğinde kristal boyutunun 

mikrometre ölçeğinde ve 1.00-3.00 µm arasında olduğu tespit edildi. 

 Sentez süresi arttıkça zeolit parçacıklarının keskin kenarlı kübik yapılarının 

yerini daha yuvarlak yapılı hale bıraktığı belirlendi. 

 SEM-EDX analizinde sentezlenen zeolitlerin silisyum: alüminyum oranlarının 

teorik olarak zeolit NaA’a ait silisyum: alüminyum oranınına (1:1) uyduğu ve 

1:1.03 ile 1:1.08 arasında değişiklik göstermekte olduğu tespit edildi.  

 XRD, FT-IR ve SEM-EDX analiz sonuçları buğday kabuğu külü silikasından 

zeolit NaA’ nın başarılı bir şekilde sentezlendiğini gösterdi. 

 Buğday kabuğu külü silikası kullanılarak farklı sentez koşullarında elde edilen 

zeolit NaA numunelerinin BET yüzey alanının ve BJH adsorpsiyon metodu 

kullanılarak belirlenen ortalama por çaplarının sırasıyla 0.48 -2.75 m2 g-1 ve 

3.26-45.75 nm aralığında değiştiği tespit edildi. Zeolit NaA numunelerinin 
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nanogözenekli olduğu tespit edildi. Sentez sıcaklığı ve süresi arttıkça BET yüzey 

alanının arttığı belirlendi. 

 NaCl ile modifiye edilen Z4 numunesinin BET yüzey alanının (%113.45), 

toplam gözenek hacmi (%88.88) ve por çapının (%159.06)  arttığı tespit edildi. 

 NaCl ile modifiye edilen zeolit NaA numunesinin XRD paterni incelendiğinde 

zeolit A ile eşleştiği ve %88 oranında kristal yapıda olduğu belirlendi. NaCl ile 

ön işlem sonrasında zeolit kristal iskelet yapısının bozulmadığı tespit edildi. 

 Her 100 g buğday kabuğundan yaklaşık 5.6 g silika ve 10 g kül elde edildi.100 g 

buğday kabuğu külünden yaklaşık 101 g zeolit NaA üretildi. 

 Sorpsiyon sonrası SEM-EDX sonuçları incelendiğinde Pb(II) iyonlarının zeolit 

ve silika aerojel yüzeyine dağıldığı tespit edildi. 

 En yüksek yüzey alanına sahip silika aerojel, Z4 ve ZN numuneleri ile 

adsorpsiyon çalışmalarına devam edildi. Zeolit numunelerinin Pb(II) 

adsorpsiyon kapasitesi daha yüksek olduğu için sorpsiyona parametrelerin etkisi 

deneysel tasarım yöntemi ile incelendi. 

 Z4, ZN ve ZT numuneleri için en uygun modelin polinom (kuadratik)  modeli 

olduğu belirlendi. Korelasyon katsayı değerlerine göre polinom model deneysel 

verilere %99.54-99.99 oranında uygunluk göstermektedir. 

 Tüm adsorbanlar için elde edilen kapasite değerleri incelendiğinde Pb(II) 

adsorpsiyon kapasiteleri ZN>Z4>ZT şeklinde sıralanmaktadır.  

 Tüm adsorbanlar ile Pb(II) gideriminde sıcaklık, zaman ve konsantrasyon 

arttıkça giderim kapasitesinin arttığı görüldü.  Adsorpsiyon kapasitesi üzerinde 

en etkili parametrenin konsantrasyon olduğu tespit edildi. 

 Pb(II) başlangıç konsantrasyon değeri arttıkça Z4, ZN ve ZT adsorbanlarının 

sorpsiyon kapasitelerinin arttığı, giderim yüzdelerinin ise düştüğü gözlendi. 

 Sıcaklık arttıkça zeolitlerin giderim kapasitesinin arttığı ve adsorpsiyon 

prosesinin endotermik olduğu tespit edildi. 

 Z4, ZN ve ZT numuneleri ile Pb(II) gideriminde model tarafından önerilen 

proses parametreleri Z4 numunesi için en yüksek adsorpsiyon kapasitesine 

(293.377 mg g-1) proses parametreleri 64.40 oC, 90.80 dk, 350 mg L-1 iken; ZN 
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numunesi için en yüksek adsorpsiyon kapasitesine (321.848 mg g-1) proses 

parametreleri 64.80 oC, 90.80 dk, 350 mg L-1 iken ve ZT numunesi için en 

yüksek adsorpsiyon kapasitesine (273.840 mg g-1) proses parametreleri 65.00 oC, 

98.88 dk, 350 mg L-1 iken ulaşılabileceği belirlendi. 

 Z4, ZN ve ZT adsorbanları ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait deneysel verilerin 

Langmuir, Freudlich ve Dubinin-Radushkevich izotermlerine uyum sağladığı 

belirlendi. Freundlich modelinin Z4 ve ZN numuneleri üzerine Pb(II) 

sorpsiyonunu daha iyi yansıttığı sonucuna varıldı. 

 Z4, ZN ve ZT adsorbanları ile Pb(II) sorpsiyon kinetiği model uygunluğu 

Yalancı ikinci derece>Elovich>Yalancı birinci derece şeklinde sıralandı. 

 Z4, ZT ve ZN numunelerine ait Gibbs serbest enerji değerlerinin negatif olduğu 

görüldü. ZN adsorbanı için ΔG◦  değerinin Z4 adsorbanınkinden daha negatif 

oluşu kurşun iyonlarının ZN ile adsorpsiyonunun daha uygun olduğunu 

göstermektedir.  

 Z4, ZT ve ZN numunelerine ait entalpi değerlerinin pozitif oluşu tüm 

adsorbanlar üzerine kurşun adsorpsiyonunun endotermik olduğunu ve sıcaklık 

arttıkça adsorbanların kurşun adsorpsiyon kapasitesinin arttığını göstermektedir.  

 Zeolit numunelerinin rejenerasyonu için %10 NaCl çözeltisinin uygun olduğu ve 

en yüksek rejenerasyon yüzdesinin en düşük Pb(II)  sorpsiyon kapasitesine sahip 

ZT numunesine ait olduğu belirlendi. 

 Silika aerojel ile Pb(II) gideriminin optimum koşulları pH 5.5, adsorban miktarı 

0.1 g, başlangıç konsantrasyonu 50 mg L-1 ve temas süresi 1 saat olarak 

belirlendi. 

 Silika aerojel ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait deneysel verilerin en iyi Langmuir 

izoterm modeline uyduğu belirlendi. 

 Silika aerojel ile Pb(II) gideriminde farklı zaman aralıklarında alınan 

örneklerden elde edilen deneysel veriler sürecin yalancı ikinci dereceden kinetik 

modele göre gerçekleştiğini gösterdi. 

 Silika aerojelin nitrik asit ile rejenarasyonunda ortamın asiditesinin artmasının 

rejenere edilen Pb(II) miktarında da artışa yol açtığı gözlendi. Rejenerasyon 
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çalışmalarında döngü sayısı arttıkça adsorban üzerindeki aktif gruplar ile kurşun 

iyonları arasındaki etkileşimin devam ettiği gözlendi.  

Literatürde buğday kabuğu biyosilikası kullanılarak silika aerojel ve zeolit NaA 

sentezlenmesine yönelik herhangi bir çalışma bulunmamaktadır. Her yıl yaklaşık 106 

ton silika endüstriyel olarak üretilerek pek çok alanda kullanılmaktadır. Bu tez 

çalışmasında buğday kabuğu gibi her yıl fazla miktarda açığa çıkan bir atığın ucuz bir 

silika kaynağı olarak değerlendirilerek silika temelli ürünlerin sentezinde 

kullanılabileceği saptandı. Sonuç olarak, buğday kabuğu silikası kullanılarak sulardan 

Pb(II) iyonlarının giderimi için yüksek kapasiteye sahip zeolit NaA ve silika aerojel 

eldesi geliştirildi. Sentez prosedürünün optimizasyonunun üretimin ekonomik olarak 

gerçekleştirilmesinin yanısıra son ürün kalitesi üzerinde önemli bir etken olduğu tespit 

edildi. Tarımsal bir atık olan buğday kabuğunun nanogözenekli silika malzemelere 

dönüştürülmesi ile hem çevre kirliliği azaltılarak atık yönetimine katkı sağlanacak hem 

de endüstride pek çok alanda kullanılan malzemelerin yerli kaynaklardan eldesi ile 

ülkemiz ekonomisine önemli katkı sağlanacaktır. Ayrıca, buğday kabuğu silikasının 

üretimi geleneksel kuartz kumundan silika üretimine göre daha düşük enerji gerektiren 

bir yöntem olduğu için ciddi bir enerji tasarrufu sağlanarak üretim maliyeti de 

düşürülmüş olacaktır. 

Bundan sonra yapılacak bilimsel araştırmalarda buğday kabuğu silikasının diğer 

gözenekli silika malzemelerin üretiminde kullanılması, zeolit NaA ve silika aerojel 

adsorbanlarının metal oksitler ve yüzey aktif maddeler ile modifikasyonunun 

gerçekleştirilerek yüzey özelliklerinin geliştirilmesi ve organik, inorganik kirliliklerin 

giderilmesinde adsorpsiyon kapasitelerinin belirlenmesine yönelik çalışmaların 

sürdürülmesi önerilmektedir. 
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EK A 

BUĞDAY KABUĞU, BUĞDAY KABUĞU KÜLÜ ve SENTEZLENEN 

ÜRÜNLERİN FOTOĞRAFLARI 

 

Şekil A. 7 Asit ile muamele edilmiş buğday kabuğu 

 

Şekil A. 8 Buğday kabuğu külü  
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Şekil A. 9 Buğday kabuğu külünden elde edilen sodyum silikat çözeltisi 

 

 

Şekil A. 10 Buğday kabuğu külü silikası 
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Şekil A. 11 Buğday kabuğu külü silikası ile sentezlenen zeolit NaA (Z4) 

 

 

Şekil A. 12 Buğday kabuğu külü sodyum silikat çözeltisi ile sentezlenen silika aerojel 

(pH 6) 
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EK B 

FT-IR SPEKTRUMLARI 

  

(a) 

 

(b) 

 

(c) 

Şekil B. 1 Zeolit NaA numunelerinin FT-IR spektrumu a) Z40 b) Z70 c)ZN  
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EK C 

ADSORPSİYON KİNETİK MODELLERİ 

 

Şekil C. 1 Z4 numunesi ile Pb(II) adsorpsiyon kinetik modelleri (a) yalancı- birinci 

derece (b) yalancı-ikinci derece (c) Elovich  
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Şekil C. 2 ZT numunesi ile Pb(II) adsorpsiyon kinetik modelleri (a) yalancı- birinci 

derece (b) yalancı-ikinci derece (c) Elovich  
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Şekil C. 3 ZN numunesi ile Pb(II) adsorpsiyon kinetik modelleri (a) yalancı- birinci 

derece (b) yalancı-ikinci derece (c) Elovich 
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Şekil C. 4 Silika aerojel numunesi ile Pb(II) adsorpsiyon kinetik modelleri (a) yalancı- 

birinci derece (b) yalancı-ikinci derece (c) Elovich 
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