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OZET

Bu c¢alismada, Se(IV) anyonlarinin, aluminyum-polioksi katyonlar1 kullanilarak Resadiye bentonitinden hazirlanan inorganik bentonite
adsorpsiyonu konusunda arastirmalar gerceklestirilmistir. Adsorpsiyon deneylerinde 79Se ile benzer kimyasal 6zelliklere sahip ve daha
kisa yar1 6miirlii 75Se radyoizotopu kullamlmistir. Bu izotop ITU TRIGA MARK II niikleer arastirma reaktériinde, notron aktivasyonu
yontemiyle tretilmistir. Kesikli adsorpsiyon yontemi uygulanarak, modifiye bentonitin degisen siire ve kati/sivi orani ig¢in adsorpsiyon
kapasiteleri gamma spektroskopi sisteminde OSlgiilerek, elde edilmistir. Alumiinyum-polioksi katyonlarnin bentonitin aratabakalarina
girdigi ve yapiy1 etkilemedigi, kullanilan XRD, FTIR, TGA/DTG karakterizasyon yontemleriyle belirlenmistir. Modifiye bentonitin
bazal bosluk mesafesinin 1.853 nm, yiizey yiikiiniin 45.3+6.1 mV oldugu tesbit edilmistir. Yiizey 6zelliklerinde meydana gelen degisim
nedeniyle, inorganik modifikasyon Resadiye sodyum bentonitinin selenyum adsorpsiyon veriminil mM selenyum ¢6zeltisi i¢in %2’den
%100 oranmna arttirmistir. Adsorpsiyon deneyleri sonucu, adsorpsiyon mekanizmasinin sanal ikinci derece reaksiyon kinetigine gore
gerceklestigi belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: Adsorpsiyon, Al-bentonit, atik, Resadiye, selenyum, *Se.

Al-Bentonite Production and Adsorption of >Se Radioisotope on Al-Bentonite

ABSTRACT

In this study, the investigation of Se(IV) adsorption on modified Resadiye bentonite with aluminium-polioxy cations was investigated.
In adsorption experiments, 75Se that was produced by neutron activation in ITU TRIGA MARK II nuclear research reactor and has
similar chemical properties but shorter half-life with 79Se. Adsorption experiments on modified bentonite were implemented by using
batch technique for various time and solid-liquid ratios by using measurements with high resolution gamma spectrometry system. The
characterization with XRD, FTIR, and TGA-DTG methods confirmed that aluminium-polioxy cations interchalated to the interlayers
and the bentonite structure was not affected. The basal spacing of the modified bentonite and the zeta potential is obtained as 1.853 nm
45.3+6.1 mV, respetively. Due to the realized structural changes, inorganic modification improves the adsorption ability of Resadiye
sodium bentonite from 2% to 100%. Evaluation of adsorption results showed that adsorption mechanism follows the pseudo second order
reaction kinetic.

Keywords: Adsorption, Al-bentonite, waste, Resadiye, selenium, "Se.

I. GIiRiS

Selenyum (Se) insan ve hayvan sagligi acisindan gerekli
bir antioksidandir ancak ayni zamanda da kimyasal ve
radyolojik olarak da toksik bir maddedir. Dolayisiyla
eksikligi de fazlaligi da canlilara zarar vermektedir.
Selenyum bilesiklerine dogada nadir rastlanir; baslica
yan metal yataklar1 halinde ya da kiikiirt, demir ve
kadmiyumla birlesmis halde bulunur. Cevreye yayilmasi ise
kursun, ¢inko, fosfat ve uranyum gibi maden yataklarinin
isletilmesi, cevher zenginlestirme islemleri, seramik ve boya

endiistrisinde kullanimi, komiir ve diger fosil yakitlarin
yanmas1 ve yliksek miktarda selenyum iceren topraklarin
sulanmasi sonucunda olur [1-2].

Dogal selenyum ¢esitli izotopik bolluklardaki 7*Se
(%0.89), Se (%9.02), "Se (%7.58), ™Se (%23.52),
89Se (%49.82) ve ¥Se (%9.19) izotoplarindan olusur [3-
4]. Yar1 omrii 119.769 giin ve 18.5 dakika olan Se ve
81Se radyoizotoplar1 ise, ndtron aktivasyonuyla olusan
"Se(n,y)”Se ve *Se(n,y)*'Se nikleer reaksiyonlar ile
iiretilebilirler. Notron aktivasyon analizi yonteminde, olugan
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selenyum radyoizotoplar1 hassasiyetle belirlenebilir [5-
6]. Selenyumun radyolojik olarak zararli olmasinin sebebi
de kullanilmis niikleer yakitin fisyon {iriinii bir pargasi
olan, 3.27(8)x10° yil yar1 6miirlii ®Se radyoizotopunun
bulunmasidir [7].

Dogal sodyum bentonit yapist geregi iyi bir anyon
adsorbani olmadigindan, inorganik bentonitler kullanilarak
anyonik 6zellikteki ¢esitli kirliliklerin giderimi aragtirtlmigtir
[8-9]. Bir ¢ok siitunlastirtlmis bentonit iiretilmis ve agir
metallerin, boya maddelerinin, gazlarin ve diger cevresel
kirleticilerin  gideriminde Negatif yiikii
fazla olan bentonit yiizeyleri, alkali metallerle veya alkali
toprak katyonlar1 (genellikle Na® ve Ca?') ile dengeye
gelirler. Bu katyonlar inorganik hidroksil polikatyonlari ile

kullanilmistir.

yerdegistirebilirler [10]. Bentonit ara tabakasina giren bu
polikatyonlar siitun gérevi gorerek bentonitin tabakalar arast
bosluk mesafesini arttirir. Literatiirde, Al, Zr, Fe, Cr, Ti
gibi birgok farkli hidroksi-metal polikatyonu kullanilmistir
[11-12]. Zhu ve dig. (2009) [9] caligmalarinda, hidroksi-
ve hidroksi-demir-montmorillonitte fosfat
adsorpsiyonunu incelemislerdir. Topraklarda bulunabilecek

aluminyum-

fosfor, arsenat ve selenit gibi bazi olas1 anyonik kirliliklerin
hareketinde, sdzkonusu modifiye {irlinlerin 6nemli rol
oynadigini belirlemiglerdir.

Bu bilgiler dikkate
bentonitinin anyon adsorplayan yapiya doniistiiriilmesi

almarak, Resadiye sodyum
ve lretilen malzemenin diisiik konsantrasyonda selenyum
iceren atik sularmm temizlenmesinde kullanabilirliginin
incelenmesi amaclanmistir. Bu dogrultuda aluminyum-
polioksi (Al-polioksi) katyonlar1 kullanilarak inorganik
modifiye bentonit elde edilmesi, olugan iiriiniin zelliklerinin
XRD, FTIR, TGA/DTG ve zeta potansiyeli yontemleriyle
belirlenmesi ve hazirlanan inorganik bentonitte degisen
stire ve kati/stvi orani i¢in ndtron aktivasyonu ile iiretilen
3Se radyoizotopu kullanilarak selenyum adsorpsiyonunun
incelenmesi ¢aligmalari yiiriitilmistiir.

II. MATERYAL VE YONTEM
2.1. Inorganik Bentonit Uretimi

Tokat ili Resadiye ilgesinde yaklagik 122 milyon ton goriiniir
ve miimkiin rezerve sahip sodyum bentonitten yararlanabilme
olasihigmi degerlendirebilmek, kullanim alanim1 daha da
genisletebilmek dogrultusunda, bu bentonitten hidrosiklonda
saflagtirilarak elde edilen ve partikiil boyutu 100 wm alti
bentonit (Bent) ile ¢calisilmistir [13]. Resadiye bentonitinde
%75-80 kil minerali, %5-10 feldispat, %5’den az amorf
madde, %5’den az kuvars, %5 kalsit bulunmaktadir [14].
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’Se adsorpsiyonunu incelemek icin, bentonitlerin Al-
polioksi katyonu ile modifikasyonu sonucu inorganik
bentonit tiretimi gergeklestirilmistir. Bu amagla oncelikle
Al-polioksi katyonu tretilmistir. [OH]/[Al**] molar orani
2.62 [Al?)/kil oranm1 10 mmol/g kil olacak sekilde, 0.4 M
AlCILx6H,0 ¢ozeltisine 0.4 M NaOH ¢ozeltisi 40°C sicaklikta
ortalama 0.5 mL/dakika hizla damlatilarak 1siticili manyetik
karistiricida karistirilmistir. Damlatma islemi bittikten sonra
bir siire daha karigtirma iglemine devam edilmis ve karigim
bir giin oda kosullarinda bekletilerek kivamlandirilmistir.
Olusan bu Al-polihidroksi katyonlar1 2 mL/dakika hizla,
onceden agirlikca %2 oranini saglayacak kadar distile su
ile agilmis saflastirilmis Resadiye bentonitine eklenerek,
40°C sicaklikta mekanik karistiricida karistirilmistir. Daha
sonra bir giin oda kosullarinda bekletilerek kivamlandirilan
karisim, Cl- iyonu giderilinceye kadar distile su ile yikanarak
vakumla siizge¢ kagidinda siiziilmiistir. Bu iyonlarin
stiziintiideki varligina iletkenlik 6l¢iimii yapilarak karar
verilmistir. Etiivde 40°C’de kurutulan 6rnekler ogiitiilerek
radyoaktif Se adsorpsiyonu deneylerinde kullanilmigtir.

Uretilen inorganik bentonitin (Al-Bent) karakterizasyonu
XRD, FTIR, TGA/DTG ve zeta potansiyeli yontemleri
ile yapilmistir. Sonuglar Haciyakupoglu ve Orucoglu’nda
verilen  saflastirilmis  bentonitin  o6zellikleri  ile
karsilagtirtlmistir [15]. XRD analizleri difraktometrede
(Bruker D8 Advance) 25°C’de 2 aralig1 2-60 ° igin 0.02 °©
arttirimla taranarak, gerceklestirilmistir. FTIR spektrumu
analizleri (Nicolet marka 380 FTIR with ATR) 400-4000
cm! araliginda yapilmistir. Orneklerin TGA/DTG analizleri,
TG cihaz1 (TA Q600 SDT) ile 10°C/dakika 1sitma hizinda
ve hava atmosferinde 800°C’ye kadar 1sitilarak yapilmigtir.
Zeta potansiyeli Zetasizer 2000 (Malvern) ile seyreltik
siispansiyonda (%2 kat1 sivi karisimi) oda sicakliginda
Olclilmiistiir.

2.2. Adsorpsiyon Deneyleri

Adsorpsiyon deneylerinde kesikli adsorpsiyon yontemi
uygulanmustir. 0-50 g/L kati/s1vi orani araligindaki 7 farklh
kati/s1v1 orani i¢in polikarbonat santrifiij tiiplerine belirlenen
kati/sivi oranina kargilik gelen miktarda Al-Bent ve "*Se
radyoizotopunu iceren ¢ozeltiden (ImM) katilarak 24
saat siire ile deneyler yapilmistir. Adsorpsiyonun dengeye
ulagmasinda gerekli uygun reaksiyon siiresinin belirlenmesi
icin, 1 mM SeO, ¢ozelitisi kullanilarak 10 g/L kat1 siv1
oraninda farkli etkilesim siireleri (0.5-24 h) i¢in deneyler
gergeklestirilmistir. Siire deneylerinden elde edilen sonuglar,
selenyumun adsorpsiyon Kkinetiginin arastirilmasi
kullanilmistir [17-18]. Bu ¢alismada 2. dereceden (Denklem
1), sanal 1. dereceden (Denklem 2) ve sanal 2. dereceden

i¢in
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tersinir (Denklem 3) reaksiyon kinetikleri incelenerek k., kpl
ve kpz degerleri sirastyla zamana kars1 ¢izilen 1/(q, -q,), In(q,
-q,) ve t/q, grafiklerden elde edilmistir.

[1/(q,-q)1= [(1/q,) + (k,xt)] (1
In (q.-q) = [In (q,) - (k,, x )] 2
tlq = [1/(q x k)] +[(1/q,) x t] 3)

Cozeltiler hazirlanirken eklenen SeO, miktar1 ¢ok
az oldugundan, c¢ozelti Ozkiitlesini degistirmemektedir;
bu nedenle ¢o6zelti ozkiitlesi 1g/mL olarak alinmustir.
Adsorpsiyon ¢ozeltilerini hazirlama sirasinda meydana
gelecek hatalar minimize etmek i¢in tiipler bosken, Al-Bent
eklendikten sonra ve radyoaktif selenyum dioksit ¢ozeltisi
eklendikten sonra tartilmistir. Deney sonuclarinda dogrulugu
yiiksek tutmak amaciyla, her bir adsorpsiyon deneyi ikiser
kez yapilmistir; toplam belirsizlik %5’den kiigiik olmustur.

Kesikli
ornekler yatay olarak, ¢alkalayicili su banyosuna (Niive
ST402) yerlestirilmis ve 25°C sicaklikta ve 250 devir/
dakika hizda Calkalama
bittiginde su banyosundan alinan tiipler, santrifiijlenerek

adsorpsiyon  yontemi uygulanmasi igin

deneyler gercgeklestirilmistir.

(Heraus Labofuge A), kati ve sivi fazin birbirinden
ayrilmasi saglanmistir. Cokelti iistiinde kalan ¢ozeltiden
mikropipet (Brandt Transferpette) ile ¢ozelti alinarak, *Se
radyoizotopunun aktivitelerine gore gama spektroskopi
sisteminde 10 dak-4 saat arasinda degisen siirelerde
aktiviteleri 6l¢iilmiistiir. 1 mM’lik referans ¢zeltinin verdigi
aktivite ile adsorpsiyon sonrasi kilden ayrilan ¢dzeltinin
birim aktivitesi karsilastirilarak, ¢cozeltinin konsantrasyonu
bulunmustur.  Adsorplayan  maddenin  adsorpsiyon
kapasitesi ya da adsorpsiyon yogunlugu (q) (Denklem 4) ve
adsorplayan maddenin adsorpsiyon verimi (V,) (Denklem
5), *Se igin sirasiyla mg Se/g kil ve % olarak belirlenmistir

[19-20].

q=[(C,~C) x MK x V]/ (1000 x m) 4)

V, =[(C,-C,) x 100] / C, (5)

Tiim deneylerde adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltilerinin pH
degerleri cam pH/sicaklik kombine elektrodu (WTW Sentix
81 Model) olan pH-Eh metre ile Ol¢iilmiistiir. Cihazin

kalibrasyonunda pH 4, 7, 10 (Merck) tampon ¢ozeltileri
kullanilmugtir.

2.3. Adsorpsiyon veriminin radyoaktivite dlgiimleriyle
belirlenmesi

Bu ¢alismada, *Se izotopu iiretilerek adsorpsiyon deneyleri
yapilmigtir; bu izotopun segilmesinin nedeni ¢ok uzun
yart omiirli fisyon iriini Se ile kimyasal olarak benzer
ozelliklerde olmasi ve 119.769 giin yar1 dmrii ve yayinladigi
gamma radyasyonlari gibi niikleer 6zelliklerinin adsorpsiyon
deneylerinin ve dl¢iimlerinin gergeklestirilebilmesi agisindan
da uygun olmasidir [4]. SeO, bilesigi I.T.U TRIGA MARK
IT Niikleer Arastirma Reaktoriinde 250 kW giigte, Merkezi
Isinlama Kanalinda 60 dakika siire boyunca iginlanmistir.

L.T.U Enerji
Radyoaktivite

Deneylerdeki radyoaktivite olgiimleri
Enstitiisii  Diigik  Seviyeli Olgiimleri
Laboratuvarinda bulunan dikey kriyostatli, n-tipi, koaksiyel
saf germanyum gama dedektorii (GAMMA-X HPGe), dijital
entegre gama spektrometre (DSPEC jr. 2.0) ve GAMMA
VISION-32 yazilimindan olugan gama spektroskopik dl¢iim
sisteminde yapilmigtir.  Sistemde, kanal araligi 8K ve
istatistiksel giivenli seviye aralig1 2 o olarak ayarlanmistir;

Olciimler sirasinda 6lii zaman %2’yi gegmemistir.

Isinlanan numunelerin  radyoaktivitesi yiiksek ve
yart Omiirleri de uzun oldugundan, isinlama sonrasi
alman Ornekler hemen oOlgiilmemistir. Bu nedenle, sayim
yapilincaya kadar gegen siire dikkate alinmak zorundadir;
orneklerin 1sinlamadan sonra, dl¢iime dek gegen bekleme

zamani diizeltmesi yapilmig aktivitelerini elde etmek i¢in

P, =[P x exp(-Axt)]/t_ (6)

denkleminden yararlanilmistir. Se-75’in  yart Omrii
Olciim siiresine gore ¢ok uzun oldugu i¢in, hesaplamalarda
Olglim siiresince olan bozunum dikkate alinmamistir [3,
16]. Deneylerde aktiviteyi 6lgmek igin 6rneklerdeki *Se’in
121.12 keV enerjili gama pikinden yararlanilmistir. Aktivite
seviyesine gore orneklerin dl¢lim siiresi 20 dak ile 15 saat

arasinda degismistir.

111. DENEYSEL SONUCLAR

3.1. Al-bentonitin Ozellikleri

Bent’in %2’lik seyreltik ¢ozeltideki zeta potansiyelinin
-39.6x1.6 mV oldugu dikkate almirsa [15], iiretilen Al-
Bent’in ayni Ozellikteki ¢ozeltideki zeta potansiyelinin
45.3+6.1 mV olmasi, bentonitin yapisindaki degisebilir
katyonlarla pozitif yiiklii Al-polioksi katyon gruplarinin
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yerdegistirdiginin ve ylizey yiikiiniin negatiften pozitife
doniistiigliniin, dolayisiyla yiizey 6zelliklerindeki degisimin
gostergesidir. Al-polioksi katyonlar1 ile siitunlastirilmis
bentonitlerin {iretildigi Peng ve dig. ve Gu ve dig.
calismalarinda da, zeta potansiyelinde artiy gozlenmistir
[21-22].

Uretilen Al-Bent’in XRD spektrumu Sekil 1’de
verilmistir. Analizden, bazal bosluk mesafesi Al-Bent igin
1.853 nm olarak elde edilmistir, Bent icin bu deger 1.108
nm’dir [15].
pikleri disinda, spektrumda kayda deger bir degisim
olmadig1 gozlenmektedir. Gergeklestirilen modifikasyon

Spektrum incelendiginde, montmorillonit

islemleri sonucunda katyonlarin, mineralin ara tabakasina
girmesi suretiyle montmorillonitin bazal boslugunu 0.745
nm arttirdig1 tesbit edilmistir. Benzer sekilde Yang ve
dig. ve Zhu ve Zhu tarafindan yiiritilen ¢aligmalarda,
montmorillonit ve Al-bentonitin bazal bosluk mesafelerinin
sirastyla 1.25 ve 1 nm’den 1.53 ve

belirlenmigtir [23-24].

1.9 nm’ye ¢iktig1

Liny dcoum=)

W

i
2009

Sekil 1. Al-Bent XRD spektrumu.

XRD olgiimlerinde piklerin sekilsel diizgiinliigii ve pik
genisligi, olusan yapmin homojen olup olmadig ve farkli
yapilarin bir arada olup olmadig1 hakkinda bilgi verdiginden
[25], Al-Bent’de pik sekillerinin diizgiin olmasi ve i¢ ige
geemis piklerin olmamasi, Al-Bent’in homojen yapida
oldugu soylenebilir.

Al-Bent’in iiretimi sirasinda olusan yapisal degisiklikleri
anlamak i¢in yapilan FTIR ve TGA/ DTG analiz sonuglari
Sekil 2°de verilmistir. FTIR spektrumunda Bent yapisindaki
O-H gruplarinin O-H esneme titresimleri 3617 cm™! civarinda
yer almaktadir [15]. Al-Bent yapisinda tepe noktas1 3620
cm olmugstur, pik siddetinde ise Al-polioksi katyonlarinin
aratabakalara girmesi nedeniyle azalma sdézkonusudur.
Bent yapisindaki su molekiillerinin H-O-H biikiilme

titresimleriyle 1ilgili absorpsiyon bandimin merkezinin

1633 cm civarinda yer aldigi belirlenmistir [15, 25]. Al-

100

Bent iginde 1626 cm™’de ve daha diisiik siddetli olarak pik
gbzlenmigtir. 1118-795 cm™ araliginda gozlenen Bent’in
oktahedral ve tetrahedral yapisindaki Si-O ve OH biikiilme
titresimleri pikleri, {iretilmis olan Al-Bent spektrumunda da
siddetleri azalmis ve tepe noktalar1 ¢ok az degismis olarak
goriilmektedir. Bu sonuglar, Al-polioksi katyonlarinin
Bent’in aratabakalarina girdigini ve Bent’in oktahedral ya
da tetrahedral yapisini etkilemedigini gostermektedir. Al-
bilesiklerinin kullanildig1 Tabak ve dig. ve Hongyan ve dig.
¢alismalarinda da benzeri sonuglar elde edilmistir. [26-27].

102 : 4 F 104
Pl (2 B8 ; .
o - _II“‘ " e
B = | &
E 5 z L 1“ o 1 & ':
.E'sl:- -'f 0.2 - T S
=™ =8 == DT eirsi =

) 50 —— T efrsi r
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Sekil 2. Al-Bent i¢in a) FTIR spektrumu, b) TGA/ DTG
egrileri

TGA/DTG sonuglariyla olusturulan Tablo 1’de verildigi
gibi 120°C’ye kadar hem Bent, hem de Al-Bent icin ilk
belirgin kiitle azalmas1 yapidaki yiizeye adsorplanmis suyun
kaybidir. Bent igin 600-800°C araliginda gériilen kiitle kayb,
Qin ve dig. caligmasinda verildigi gibi, montmorillonitin
oktahedral tabakalarindaki hidroksil gruplarmin bozulmasmin
gostergesidir [28]. Bent’den farkli olarak Al-Bent’de g6zlenen
diger belirgin kiitle kayiplari, Canizares ve dig. calismasinda
verildigi gibi, modifiye iirlinde ara tabakaya giren Al-polioksi
katyonlarindaki hidroksit gruplarmin dehidroksilasyonunu
iceren bozunmalari isaret etmektedir [29].

Tablo 1. Bent ve Al-Bent igin sicaklik araligina gore kiitle kaybi

Sicakhik arahgi Kiitle kaybi (%)
(9] Bent Al-Bent
0-120 10.22 9.31
120-200 0.14 2.77
200-260 0.1 1.8
260-350 0.04 7
350-430 0.02 1.6
430-600 0.89 4.02
600-800 2.7 0.95
Toplam 14.11 27.45
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3.2. Adsorpsiyon Deneyleri Sonuglar

Saflastirllmis Resadiye sodyum bentonitinin selenyum
adsorpsiyonu veriminin %2 civarinda oldugu bir onceki
calismamizda deneysel olarak belirlenmistir [15]. Bu
calismada ise bentonit Al-polyoksi katyonlari ile modifiye
edilerek tretilen Al-Bent’in adsorpsiyon verimi farkli
deneysel kosullar icin incelenmistir. Kat1 sivi oranina ve
reaksiyonstiresine gore deney sonuglari Sekil 3’ de verilmistir.
Sekil 3.a)’da verimin Once artan kati/sivi orani ile arttigi,
sonra sabit kaldigi goriilmektedir. Adsorban miktarinin
artmasmin adsorpsiyonu artiracagi, fakat adsorpsiyon
kapasitesinde diislise neden olacagi [20, 30] dikkate alinarak,
egrinin sinir degere ulagsmaya bagladig1 nokta optimum kati/
stvi orant (10 g/L) olarak degerlendirilmistir. Adsorpsiyon
sonrast ¢ozeltilerinin 6lgiilen pH degerleri 4.40 ile 4.62
arasinda degismistir.

o EEP
I, 2 T
= ,: n &‘{} ------- ? 0
T I L)
260 B S
t 0 i
2y £
E =
i &
4 L - o S
R Y T D .| T
Kt oram (gL} Reakstyom siiresd (saal)

Sekil 3. a) Kati sivi oranina, b) reaksiyon siiresine gore
deney sonuglari.

Sekil3.b incelendiginde, adsorpsiyon siirecinin yaklagik
ic saat icinde dengeye ulastigi sOylenebilir. Adsorpsiyon
kinetiginin incelenmesiigin, Denklem (1), (2), (3) ile verildigi
gibi zamana kars1 1/(q.-q), In(q,-q) ve t/q, grafiklerinden
elde edilen reaksiyon hiz sabitleri ve korelasyon katsayilari
(Tablo 2), reaksiyonun 2. dereceden ve sanal 2. dereceden
kinetik modele uydugunu gostermektedir.

Tablo 2. Reaksiyon hiz sabiti ve korelasyon Kkatsayisi
degerlerinin karsilagtiritlmasi

Sanal birinci  ikinci derece Sanal ikinci

derece derece
Malzeme
k k
pl 2 2 2 p2
(dak?) (g/mg/dak) (g/mg/dak) R?

Al-Bent 0.0030 0.872 0.0271 09918 0.1276 1

Sistemdeki en yavas reaksiyonun, reaksiyon kinetiginin

incelenmesini  saglayan reaksiyon oldugu gdzoniine
alindiginda, sanal ikinci dereceden reaksiyonun adsorpsiyon
reaksiyonunun hizini sinirlayan reaksiyon oldugu anlagilir.
Bu reaksiyonu olusturan bilesenlerin belirlenmesi amaciyla,
adsorpsiyon sonrasi ¢ozeltilerin pH degerleri incelenmistir.
1 mM SeO, ¢ozeltisinin ve iiretilen Al-Bent’in pH degeri
sirastyla 2.94 ve 4.67 olarak olgililmiistir. 1 mM SeO,
¢ozeltisinde mevcut selenyum tiirleri H,SeO,, SeO,> ve
HSeO, olarak verilmektedir ve pH degeri 3-5 araliginda
oldugunda ¢ozeltideki baskin tiir HSeO,  olmaktadir, ¢ok
daha az konsantrasyonda H,SeO, bulunmaktadir, SeO,*
ise eser miktarda olugmaktadir [15]. Sistemde sanal
ikinci dereceden reaksiyon olmasi sistemdeki bu tiirlerden
baskin olup reaksiyona girenlerin sayisiyla ilgilidir.
Ayrica, selenyum c¢ozeltisinin 2.94 olan baglangic pH
degerinin adsorpsiyon sonrasi 4.19-4.49 araliginda olmast,
diger bir deyisle sistemin pH degerinin SeO, ¢ozeltisinin
pH degerinden Al-Bent’in pH degerine yaklagmasinin,
selenyum anyonlarinin adsorpsiyonu sirasinda ¢ozeltiye
gecen hidroksil anyonlarinin artisi nedeniyle oldugu
anlasilmaktadir. Bu sonug, inorganik bentonitlerde fosfat ve
perklorat anyonlarinin adsorpsiyonunun incelendigi Yan ve

dig. ve Yang ve dig. calismalariyla da uyumludur [10, 23].

IV. SONUC VE YORUM

Endiistriyel uygulamalarda agiga ¢ikan sivi
gideriminde adsorban olarak veya atik havuzlarinda
bekletilmesi sirasinda jeolojik bariyer olarak bentonit tipi

atiklarin

killer kullanilmaktadir. Ayrica niikleer santrallerde fisyon
irtinii olarak agiga ¢ikan uzun yari 6miirli radyoniiklidlerin,
derin jeolojik formasyonlarda gomiileri konularindaki
calismalarda, uygun kimyasal ve fiziksel o6zelliklerinden
dolay1 bentonit tiirii killerin kullanimi 6ne ¢ikmaktadir.
Ancak bentonitin anyonik kirliliklerin gideriminde etkin

olmamasi nedeniyle, c¢esitli modifikasyon iglemleri
uygulanmaktadir. Bu ¢aligmada:
* Al-polioksi katyonlar1 kullanilarak, saflastirilmis

Resadiye sodyum bentoniti modifiye edilmis ve Al-
polioksi katyonlarnin Bent’in tabakalararasi bosluguna
girdigi, bu interkalasyonun Bent’in yapisini etkilemedigi,
Bent’in yiikiiniin negatiften pozitife
uygulanan cesitli karakterizasyon yontemleriyle tesbit
edilmistir.

dontistiirdigi

edilen "Se
radyoizotopu 6l¢iimlerinden yararlanilarak, farkli deney
kosullar1 i¢in selenyumun inorganik modifiye bentonitte
adsorpsiyonu hassas bir sekilde incelenebilmistir.

* Gama spektroskopi sisteminde elde
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Bent’'nin modifiye edilmesiyle yiizey oOzelliklerinde
meydana gelen degisiklikler, anyonlari adsorplama
kapasitesi ¢ok diisiik olan Resadiye sodyum bentonitinin,
selenyum dioksit ¢ozeltisindeki anyonlart %100 gibi
yiiksek bir verimle adsorplayabilmesini saglamustir.

Kimyasal ya da radyolojik agidan toksik anyonik
kirliliklerin gideriminde ya da ¢evreye yayilmasinin
Onlenmesinde sistematik c¢aligmalar gerekli ve Onemli
oldugundan, yapilan bu ¢aligmanin benzeri ¢aligmalara katki
saglayacag diistiniilmektedir.

SEMBOLLER

\: radyoizotopun bozunum sabiti (bozunum™)

C,: adsorplanan maddenin baslangi¢ konsantrasyonu (M)
C, : adsorpsiyon sonrasi ¢6zeltide kalan konsantrasyon (M)
C,: t aninda ¢ozeltide kalan konsantrasyonu (M)

k,: ikinci dereceden reaksiyon hiz1

klD . sanal birinci dereceden reaksiyon hizi

kp2: sanal ikinci dereceden reaksiyon hizi

m : adsorplayan madde miktari (g),

MK: adsorplanan maddenin molekiiler kiitlesi (g/mol)
olarak verilmistir.

P: 6l¢iim anindaki aktiviteye karsilik gelen birim zamandaki
net pik alani

P,: 1slamanin bittigi andaki aktiviteye karsilik gelen birim
zamandaki net pik alani

q,: denge durumunda adsorplanan madde miktari (mg/g)
q,: tamnda adsorplanan madde miktari (mg/g)

q : adsorplayan maddenin adsorpsiyon kapasitesi ya da
adsorpsiyon yogunlugu

t: reaksiyon siiresi

t,: bozunum ya da bekleme siiresi (s),

t_: Olgiim siiresi (s)

V: kullanilan adsorpsiyon ¢6zeltisi miktar1 (mL),

V, : adsorplayan maddenin adsorpsiyon verimi

TESEKKUR

Bu calisma 33041 numarali I.T.U. Lisansiistii Tezlerini
Destekleme Projesi kapsaminda hazirlanmistir.
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