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PiRINC KABUGU KULUNDEN URETILEN KALSiYUM SIiLIKAT iLE
SULARDAN ARSENIK GIDERILMESI

OZET

Agir metaller canlilarin sagligi icin son derece zararli olup besin zincirinde
birikmeleri sonucu insanlar i¢in de biiyiik tehlikeler olusturmaktadir. Bu nedenle bu
agir metallerin sulardan giderilmesi ekolojik sistemin korunmasi ve insan sagligi
acgisindan 6nem tagimaktadir.

Dogada hem dogal hem antropojenik kaynakli bulunan agir metallerden biri olan
arsenik , toksik ve kanserojen bir maddedir. Arsenigin ¢evreye baslica yayilma ve
taginma yolu sulardir. Derin kuyu sularindaki arsenigin % 70-80°ni en zehirli arsenik
tiirli olan arsenik (III) seklindedir. Baraj ve akarsu gibi yiizey sularindaki arsenigin
15%70-80 ni daha az zehirli olan arsenik (V) tiirli seklindedir.

Atik sulardan arsenik giderilmesinde adsorpsiyon ydntemi oldukca yaygin bir
yontemdir.

Bu calismada, adsorban olarak kalsiyum silikat kullanilarak sulardan arsenik
giderilmesi amaglanmigtir.

Kalsiyum silikat i¢in su ve spacer (dietilenglikol) varliginda olmak iizere iki cesit
tretim gergeklestirilmistir. Arsenik giderme verimleri karsilastirilarak hangi
kalsiyum silikat ¢esidinin kullanilacagina karar verilmistir. %64,40 verim ile spacer
varhiginda {retilen kalsiyum silikatin adsorban olarak kullanilmasina karar
verilmistir.

Spacer varliginda iiretilen kalsiyum silikat kullanilarak arsenik adsorpsiyonuna
zamanin, baglangic konsantrasyonunun, adsorban miktariin ve pH’in etkisi
arastiritlmistir. Deneyde kullanilan sartlar daha once yapilmis calismalardan elde
edilmistir.

Zamanin etkisi arastirmak icin 10 ppm As konsantrasyonu ve 1 g adsorban
kullanilarak 150 rpm hizda 15 dk, 30 dk, 1-2-4 ve 8 saat galkalama siirelerinde
deneyler tekrarlanmistir. Deney sonuglarina gore arsenik adsorpsiyonunun yaklasik 2
saat sonra dengeye ulastigi gozlenmistir ve bu sebeple zaman tasarrufu yapmak
amaciyla adsorpsiyon siiresi 30 dk. olarak belirlenmesi kararlagtirilmistir.

Adsorban miktarinin etkisini aragtirmak i¢in 1-2-3 ve 4 g adsorban kullanilarak her
biri i¢in 10 ve 20 ppm As konsantrasyonu, 150 rpm hiz ve 30 dk calkalama siiresinde
tarama yapilmigtir. Her iki konsantrasyon i¢in de adsorban miktar1 arttikca As
giderme veriminin arttig1 gézlenmis olup en iyi sonug 20 ppm As konsantrasyonu ve
3 g adsorban ile elde edilmistir.

Hem dogal pH’da yani herhangi bir pH ayar1 olmaksizin hem de pH=3’te yapilan
deneylerde her iki durum igin 1, 5, 10, 20 ve 40 ppm As c¢ozeltileri hazirlanmig 1 g
adsorban kullanilarak 150 rpm hiz ve 30 dk calkalama siiresi uygulanmistir.
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Her iki durumda baslangi¢ konsantrasyonu 10 ppm’den sonra verim diismektedir. Bu
sebeple en fazla 10 ppm baslangi¢ As konsantrasyonu ile ¢alisilmasi daha uygundur.

pH etkisinin arastirilmasi i¢in 10 ppm As konsantrasyonu ve 1 gr adsorban ile pH
3,4,5 ve 7’de ¢alisilmis ayn1 karigtirma hizi ve siiresi uygulanarak As adsorpsiyonu
Olclilmiistiir. Biitiin sonuclarin birbirine yakin olmasi nedeniyle dogal pH’da (pH 6,5-
7) galisilmasina karar verilmistir.

Biitiin sonuglarin elde edilmesi sonucunda 10 ppm baslangi¢ As konsantrasyonu, 30
dk. ¢alkalama zamani ve dogal pH (6,5-7) optimize sartlar olarak belirlenmistir.

Elde edilen sonuglar kullanilarak kalsiyum silikat i¢in hangi izotermin uygun oldugu
bulunmustur. Yapilan hesaplamalar ve ¢izilen grafikler sonucunda kalsiyum silikat
i¢in arsenik adsorpsiyonunun D-R izotermi ile daha iyi temsil edilebilecegi sonucuna
varilmgtir.
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REMOVAL OF ARSENIC FROM WATERS WITH CALCIUM SILICATE
PRODUCED FROM RICE HULL ASH

SUMMARY

Water is an indispensible item for our life and nature and fresh water resources in the
world is decreasing with the development of technology. Particularly by industrial
wastes, water becomes rich by heavy metals and this situation dramatically threats
organisms.

Heavy metals are harmful to the health of living organisms. They are accumulated in
the food chain and very dangerous for people. Therefore, removal of heavy metals
from water is important for protection of ecological systems.

In recent years, one of the most important problems encountered in underground and
surface waters is the arsenic pollution. It is reported, that global climate change,
geothermal and tectonic activity on earth’s crust plays an important role emerging
this problem.

Arsenic is one of the most abundant elements in the earth’s crust and classified as a
on-metal or a metalloid. Arsenic is toxic and carcinogen and in the environment it
occurs from both natural and anthropogenic sources. In the aqueous environment
inorganic arsenic appears commonly in forms of arsenite (As(lll)) and arsenate
(As(V)). pH, redox potential, and the presence of complexing ions such as ions of
sulfur, iron, and calcium determine the arsenic valence and speciation. Arsenic is
spreaded and transported to the environment mainly via water. 70-80% of arsenic in
deep waters is arsenic (111) which is the most toxic form. Also, 70-80% of arsenic in
dams and rivers is arsenic (V) which is less toxic form. Because of the naturally
occurring arsenic contamination in groundwater in many parts of the world many
people have faced with risk of arsenic poisoning. In Turkey especially in the west
regions, natural water sources contained much higher levels of arsenic than
maximum contaminated level (MCL) set (10 pg/L) were determined.

There are several treatment technologies that are available for arsenic removal from
drinking water. The most commonly used technologies include oxidation, co-
precipitation and adsorption onto coagulated flocs, lime treatment, adsorption onto
sorptive media, ion exchange resin and membrane techniques. In this study,
adsorption method was used in order to remove arsenic from water.

Adsorption are considered attractive because of relative simplicity of application and
is well-established techniques for the removal of trace concentrations of toxic
pollutants from large volumes of potable water, waste-water and aqueous solutions.
The adsorbents used for this purpose must possess low-cost, good mechanical
stability, resistance to aggressive media, high sorption capacity and selectivity, good
Kinetic properties.

In this study, although active carbon is most useful adsorbent in the market, calcium
silicate was used for removal of arsenic from water because of more cheaper.
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Nano-structured calcium silicate consists of randomly stacked nano-sized platelets
that make up an open framework structure of macropores that resembles a house of
cards. This structure affords the material the desirable physical properties of a large
pore volume and a highly accessible surface area that exceed many other silicas and
silicates. The material is possibly related to other disordered calcium silicate hydrates
at an atomic level, although it is the macro-structure and the potential of performing
chemistry upon its surface that is of great interest.

In this study, calcium silicate is produced by rice husk ash. It is known that remove
and stockpile of waste byproducts of industrial production in the world is difficult
situation, besides these wastes cause environmental pollution. One of these wastes is
rice husk ash resulted from rice production. One hundred million ton rice husk is
occurred and twenty million ton rice husk ash is obtained from burn of the rice husk.
Too much rice husk is occurred in the regions where they are produced and these
wastes are caused environmental pollution. In order to protect this pollution,
evaluation of rice husk is more important.

In this study, for calcium silicate, two productions, which are calcium silicate
produced in the presence of water and spacer (diethylene glycol), were performed.
Arsenic removal efficincies were compared and calcium silicate type was decided
according to results. As a result, it was decided to use calcium silicate produced in
the presence of spacer which has 64,40% yield.

In that study, the effect of time, pH, different arsenic concentrations and adsorbent
quantities were investigated by using the calcium silicate produced in the presence of
spacer and optimum conditions are determined.

For the effect of time on arsenic adsorption, 10 ppm As solution was added to 1 g
adsorbent and then each solutions were shaked 15 min, 30 min, 1-2- 4 and 8 h with
150 rpm speed. According to arsenic removal yields, adsorption yields were achieved
balance after 2 hours. It is more suitable that adsorption time can be 2 hour as a
maximum. In order to save time, 30 min shaking time is more suitable than other
shaking times.

To determine the adsorbent quantity on arsenic adsorption, two seperate experiments
were made by using 10 ppm and 20 ppm As concentrations. For both two
experiments, 1, 2, 3 and 4 g adsorbents were added to these solutions and stirred 30
min with 150 rpm shaking time. According to the results, the adsorbent quantity
increases as the As removal efficiency increases for both situations. Also, the best
result was obtained with 20 ppm As concentration and 3 g adsorbent.

The effect of As initial concentrations on arsenic adsorption, two seperate
experiments were made at natural pH (6,5-7) and pH=3. For both experiments, 1 g
adsorbent was added to 1, 5, 10, 20 and 40 ppm As solutions and these solutions
were stirred 30 min with 150 rpm shaking time. On both two experiments, yields
decreased after 10 ppm concentration. As a result, 10 ppm As solution must be used
as a maximum.

The effect of pH on the arsenic adsorption was also determined using 10 ppm As
solutions which were prepared with different pH values but with the same amount of
the adsorbent. The pH of the solutions were adjusted to 3, 4, 5 and 7 with 1 g
adsorbent, 30 minute shaking time and 150 rpm speed. According to results, there are
no huge changing between all solutions result. In order to save cost, it can be worked
in natural pH (pH 6,5 -7) of adsorbent.

XX



According to all results, optimum conditions were determined as 10 ppm initial As
concentration, 30 min shaking time and natural pH (pH 6,5 -7).

Also for arsenic adsorption, FTIR-ATR spectras of adsorbent are taken before and
after adsorption for determination of whether adsorption is physical or chemical.
According to FTIR-ATR graphics, there were no different pigs between before and
after adsorption, so it is decided that our arsenic adsorption is physical.

Finally, Freundlich, Langmuir, Termin and Dubinin Radushkevich (D-R) isoterm
graphics were drawn according to experimental results. Although Freundlich,
Langmuir and Termin adsorption isoterm’s R? values are low, D-R isoterm’s R?
(0,8134) is found much more suitable for our studies. That’s why, it can be said that
our calcium silicate surface is not more homogenoues regarding D-R isoterm theory.
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1. GIRIS

Bu calismada piring kabugu kiiliinden iiretilmis olan kalsiyum silikat ile sulardan

arsenik giderilmesi amaglanmustir.

Diinyada 100 milyon ton piring kabugu atig1 meydana gelmekte ve piring kabugunun
yakilmasindan 20 milyon ton piring kabugu kiili elde edilmektedir. Sivri ve sert
yapisindan dolay piring kabugu, hayvan yemi, dolgu maddesi gibi kullanimlardan
ziyade daha ¢ok celtik fabrikalarinda yakilarak degerlendirilmektedir. Son yillardaki
caligmalarda, piring kabugu kiilinden elde edilen sodyum silikata kalsiyum tuzlari

ilave edilmesiyle meydana gelen kalsiyum silikat {iretimleri 6ne ¢ikmaktadir.

Sularda insan sagligi ve ¢evre igin tehdit olusturan agir metal kirliligi biiylik 6nem
tagimaktadir. Agir metallerin en 6nemlilerinden biri olan arsenik ise son yillarda yer
alt1 ve yiizeysel sularda karsilagilan en 6nemli kirlilik sorunu haline gelmistir. Bu
sebeple, diinyada birgok bolgede ¢ok sayida insan, arsenik kirliligiyle kars1 karsiya

kalmistir.

Sularda tehlike arzeden arseni8i gidermek i¢in koagiilasyon/flokiilasyon, ¢okeltme,
membran filtrasyon, iyon degistirme ve adsorpsiyon gibi birgok yOntem
bulunmaktadir. Bu yontemlerden en o6nemlilerinden biri de adsorpsiyondur.
Adsorpsiyon isleminde adsorban olarak en ¢ok aktif karbon kullanilmasina ragmen
daha ucuz ve daha kolay olmas1 sebebiyle bu calismada piring kabugu kiiliinden

tiretilen kalsiyum silikat kullanilmistir.

Calisma ii¢ ana basliktan olusmaktadir. ilk asamada spacer ve su ile yikama
yapilarak farkli iki tip kalsiyum silikat iiretilmistir. Ikinci asamada su ve spacer ile
iiretilen kalsiyum silikat ile As*> adsorpsiyonu yapilmistir. Son agsamada ise en iyi
sonuglarin alindigr spacer ile iiretilen kalsiyum silikat analizleri ile adsorpsiyon

izotermleri (Freudlich, Langmuir, Termin ve D-R) ¢ikarilmistir.






2. TEORIK BILGILER

2.1 Pirin¢ Kabugu Kiilii

Piring, Diinya niifusunun yarisindan fazlasi icin beslenmede biiyiik bir onem
tasimaktadir. Bu sebeple piring liretimi sonucunda atik malzeme olarak agir1 miktarda
piring kabugu ortaya ¢ikmaktadir. Piring kabugu, sivri ve sert yapisindan dolay1
hayvan yemi, dolgu maddesi gibi kullanimlardan ziyade genellikte celtik
fabrikalarinda yakilarak degerlendirilmektedir. Yakma islemi, enerji saglamanin yani
stra silis bakimindan zengin ve endiistriyel olarak kullanabilen yan {iriin olan piring

kabugu kiilii elde edilmesini saglar [1].

Piring kabugu kiilii, islem gormemis haliyle, atik aritmada filtrasyon maddesi ve
adsorban olarak kullanilir. Ayrica, piring kabugu kiilii, %60 oraninda zengin bir silis

icerigine sahiptir ve silika bazli maddelerin iiretimi i¢in ekonomik bir hammaddedir
[2].

Piring kabugunun yakilmasi i¢in herhangi bir 6n uygulama gerekmemektedir. Yanma
islemi sirasinda, yanma sicakligi ve yanma siiresi gibi parametreler piring kabugu
kiilinde bulunan silikanin yapisinda 6nemli 6lgiide etkilidir [1]. Piring kabugunun
farkli sicaklikta ve siirede yakilmasiyla elde edilen piring kabugu kiilii igerikleri
cizelge 2.1.’de verilmistir.

Cizelge 2.1: Piring kabuklarinin farkli sicaklikta ve siirede yakilmasiyla elde edilen
piring kabugu kiiliniin kimyasal igerikleri [1].

% Bilesim |400°C-12 saat| 700°C-10 saat
SiO; 94.43 95.80
Fe,O3 1.30 0.54
CaO 0.90 0.28
MgO 0.65 0.42
Na0 0.55 0.64
K,0 1.32 175
MnO 0.38 0.17

Piring kabugu kiiliiniin silis i¢eriginden yararlanarak silikat tiirevleri elde edilmesi

icin bircok calisma yapilmistir. Yiiksek pH degerlerinde (pH>10) amorf silikanin



¢Oziiniirligli hizla artmaktadir. Silikanin bu davranisi sayesinde, alkali ortamda

silikanin piring kabugu kiiliinden ekstraksiyonu yapilmaktadir [3].

Ayrica son yillarda yapilan ¢alismalarda piring kabugu kiiliinden sodyum silikat elde
edilmis olup kalsiyum tuzlarni eklenerek de kalsiyum silikat {retimi

gerceklestirilmistir.

2.2 Kalsiyum Silikat

Kalsiyum silikat, kimyasal olarak Ca,SiO, bilesigi olarak bilinmektedir. Kalsiyum
silikat, kalsiyum oksit ile silikanin gesitli oranlarda reaksiyonu sonucu meydana

gelmektedir [4].

Kalsiyum silikatlar, dogal ve sentetik olmak {iizere ikiye ayrilmaktadir. Bunlar da
kendi iclerinde amorf veya kristal ya da hidrate veya anhidrate olmak iizere
cesitlendirilmektedir. Sentetik kalsiyum silikatlar, kalsiyum oksit ile silikatin 0.8:1 —

1.1:1’e mol oraninda reaksiyonu sonucu elde edilen bir adsorbandir [5,6,7].

Kalsiyum silikatin bir ¢ok kullanim alan1 mevcuttur. Bunlarin en baginda adsorban
ozelligi bulunmaktadir. Kalsiyum silikat, gecirgen kek 6zelligi sayesinde kati-sivi
ayirimini daha uygun hale getirilmektedir. Bu 06zelligi sayesinde de diger toz
adsorbanlardan ayrilmaktadir. Diigiik iiretim maliyeti ve gelismis adsorban 6zelligi,

¢ok ¢esitli sektorlerde kullanimina imkan vermektedir [8,9].

Kalsiyum silikatin adsorban diginda ana kullanim alan1 seramik sanayisidir. Seramik
malzemelerin iiretiminde felspat, kalsit, kuvars, dolamit, talk gibi hammaddeler
yerine veya seramik mamiiliiniin belirli 6zelliklerinin diizenlenebilmesinde kalsiyum
silikat kullanilmaktadir [7]. Kalsiyum silikat, ¢imento endiistrisinde sertlik
kazandiric1 olarak kullanilmakla beraber kagit endiistrisinde de iiretim sirasinda

dolgu maddesi olarak kullanilmaktadir [6,10].

Kalsiyum silikatlarin énemli bir kullanim alani da fosfat gidermedir. Su yollarinda
bulunan yiiksek konsantrasyondaki fosfat, yiiksek derecede toksik mavi-yesil alglerin
cogalmasina sebep olmaktadir. Bu yilizden atik kaynaklardaki fosfatin tutulmasi
cevre kirliligini 6nleme agisindan 6nemli bir yer kaplamaktadir. Bunu 6nlemek i¢in
biyolojik yontemlere bagvurulacag: gibi yiiksek verimde aritma saglayabilen sorbent
olan kalsiyum silikatin da kullanilmasi yoniinde son yillarda ¢alismalar

yapilmaktadir [6].



2.3 Adsorpsiyon

Gaz fazinda veya sulu ¢ozeltilerde ¢evresel olarak son derece zararli etkilere sahip
kimyasal bilesiklerin giderilmesi veya geri kazanilmasinda sik¢a kullanilan
yontemlerin basinda adsorpsiyon gelmektedir. Adsorpsiyon, bir maddenin diger
madde yiizeyinde veya iki faz arasindaki ara yiizeyde konsantrasyonunun artmast ya
da baska bir ifadeyle molekiillerin, temas ettikleri yiizeydeki ¢ekme kuvvetlerine

bagli olarak o ylizeyle birlesmesidir.

Adsorpsiyon proseslerinde, taneciklerin/molekiillerin tutundugu yiizeye adsorbent
(ya da adsorban), taneciklere/molekiillere ise adsorbat denir. Sekil 2.1°de gosterildigi
gibi adsorbat molekiillerin kati adsorban yiizeyinde yer alan aktif merkezlere
tutunmasi, adsorpsiyon olarak adlandirilirken, tutunan adsorbantlarin yiizeyden

ayrilmasi desorpsiyon olarak tanimlanmaktadir [11].

@ L& ®
& ¢ Adsorbat

Gaz Faz

Sekil 2.1: Kat1 adsorban yiizeyinde gerceklesen adsorpsiyon ve desorpsiyonun
sematik gosterimi [11].
Coziinmiis bir bilesigin kati adsorban yiizeyine adsorpsiyonu dort adimda
gerceklesir. Ilk olarak gaz ya da siv1 fazda bulunan adsorplanan adsorplayici da igine
alan bir film tabakasi icine difiize olur. kinci adimda adsorplananin adsorplayici
yiizeyinde ince film olusturmasi sz konusudur. Ugiincii adim ise adsorplananin
karbon gozenek bosluklarinda hareket ederek adsorpsiyonun meydana gelmesi
yiizeye dogru hareketi icerir. Adsorplanan gézenek yiizeyine baglandiginda tutunma

meydana gelir ve bu da son adimi olusturur [12].

Adsorpsiyon kendiliginden olan bir olay oldugundan, serbest enerji degisimi

negatiftir (AG<0). Bu olayda molekiillerin kat1 yliziinde, gaz i¢indeki durumlarina



gore daha diizenli bir bigimlenmeye sahip olduklarindan, ayni1 zamanda serbestlik
derecesi de azaldigindan entropi degisimi de pozitiftir (AS>0). Bu durumda asagidaki

termodinamik bagintiya gore;
AG =AH —T.AS (2.1)

sabit sicaklikta (T), entalpi degisimi (AH) her zaman negatiftir. Boylece adsorpsiyon
her zaman 1s1 veren (ekzotermik), adsorpsiyonun tersi desorpsiyon ise 1s1 alan

(endotermik) bir olaydir [11].

Metaller ve plastikler de dahil olmak iizere bir kristal yapiya sahip olsun ya da
olmasin tiim katilar az veya ¢ok adsorplama giicline sahiptirler. Adsorplama giicii
yiiksek olan bazi dogal katilar kémiirler, killer, zeolitler ve cesitli metal filizleri
yapay katilar ise aktif komiir, molekiiler elekler, silikajeller, metal oksitler,

katalizorler ve bazi 6zel seramikler seklinde siralanabilir [11].

2.4 Adsorpsiyon Tiirleri

Adsorpsiyon isleminde, adsorban yiizeyi ile adsorbat molekiilleri arasindaki etkili
olan kuvvetler dikkate alindiginda adsorpsiyon prosesi, fiziksel, kimyasal ve degisim

olmak iizere ii¢ farkli baglik altinda incelenebilir.

2.4.1 Fiziksel adsorpsiyon

Eger adsorpsiyon bir yiizeydeki dengelenmemis Van der Waals kuvvetleri
yardimiyla veya molekiiller aras1 diisiik ¢ekim giiciinden dolayr gergeklesiyorsa,
buna fiziksel adsorpsiyon denir. Adsorbe olan molekiil kat1 yiizeyinde belirli bir yere
baglanmamistir, ylizey tizerinde hareketli bir durumdadir. Bununla birlikte,
adsorplanan madde adsorbentin yiizeyinde birikir ve gevsek bir tabaka olusturur. Bu
sekilde kat1 haldeki adsorbentlerin yiizey alanlarinin 6l¢iilmesi miimkiin olmaktadir.
Fiziksel adsorpsiyon genellikle tersinirdir. Diisiik adsorpsiyon 1sis1 ile karakterize

edilir. Adsorpsiyonun derecesi sicaklik yiikseldikge azalir [13].

2.4.2 Kimyasal adsorpsiyon

Yiizey molekiillerinin degerlik kuvvetleri nedeniyle yiizey iizerinde adsorplanan
maddenin monomolekiiler tabakasi ile bir kimyasal bagin olugsmasindan

kaynaklanmaktadir. Genellikle adsorplanan yiizey iizerinde bir molekiil kalinliginda



bir tabaka olusturur, molekiiller yiizey {izerinde hareket etmezler. Adsorbent
yiizeyinin tamami bu monomolekiiler tabaka ile kaplandiginda, adsorbentin
adsorplama kapasitesi bitmis olur. Bu tiir adsorpsiyon ¢ok nadir olarak tersinmezdir.
Adsorplanan maddenin uzaklastirilmasi igin (rejenerasyon) adsorbentin yiiksek

sicakliklara kadar 1sitilmasi gibi islemler uygulanir [13].

2.4.3 Degisim adsorpsiyonu

Degisim adsorpsiyonu, adsorplanan ile ylizey arasindaki elektriksel ¢ekim nedeniyle
olmaktadir. Iyon degisimi bu smifa dahil edilir. Burada, zit elektrik yiiklerine sahip
olan adsorplanan ile adsorbent yiizeyinin birbirlerini ¢ekmesi 6nem kazanmaktadir.

Elektrik yiikii fazla olan iyonlar ve kiiglik ¢apli iyonlar daha iyi adsorbe olurlar [14].

Tiim bu adsorpsiyon ¢esitlerine ragmen, bir adsorpsiyon islemini tek bir adsorpsiyon
cesidi ile agiklamak zordur. Bir¢ok adsorpsiyon isleminde farkli adsorpsiyon tiirleri

birlikte veya ardi ardina goriilebilmektedir.

2.5 Adsorpsiyona Etki Eden Faktorler

Adsorpsiyon igleminin verimini etkileyen temel faktorler, adsorban maddenin
fiziksel ve kimyasal Ozellikleri ile adsorpsiyonun gergeklestigi ortamin

karakteristigidir. Adsorpsiyona etki eden faktorler agagidaki sekilde 6zetlenebilir:

) Sicaklik: Adsorpsiyon isleminde sicaklik ¢ok 6nemli bir kriter olup,

adsorpsiyonun da tipini karakterize eder.

i) Ortamin pH degeri: Adsorpsiyon isleminde farkli iyonlarin farkli pH
degerlerinde adsorplanma kapasiteleri yiiksektir. Katyonik metal
iyonlarinin adsorplanmasi spesifik pH degerlerinde 6nemli olurken,
anyonik iyonlarin adsorpsiyonu ise diisiik pH degerlerinde gergekleserek

hemen hemen % 100 iyon giderme verimine sahip olabilmektedirler.

iii)  Adsorbanin pargacik boyutu: Par¢acik boyutunun azalmasi ile adsorplama

kapasitesinin arttigi belirtilmistir.

iv) Adsorbanin yiizey alani: Adsorbanin yiizey alanim1 tayin etmek kolay
olmadigindan adorbanin birim agirlig1 basina adsorplanan madde miktari
g0z Oniine alinir. Adsorbanin yiizeyi genisledik¢e adsorplanan madde

miktar: artar.



V) Baslangi¢ adsorban konsantrasyonu: Adsorpsiyon hizi ¢6ziinen adsorban

konsantrasyonu ile orantilidir.

vi) Denge siiresi: Adsorbanin adsorplama islemini en iyi yaptigl zaman

aralig1 denge siiresini ortaya ¢ikarir [15].

2.6 Adsorpsiyon Izotermleri

Adsorpsiyon, adsorbent ylizeyinde biriken madde derisimi ve ¢ozeltide kalan madde
derisimi arasinda bir denge olusuncaya kadar devam eder. Sekil 2.2 ‘deki gibi
adsorpsiyon dengesini belirtmek i¢in, sabit sicaklikta dengede ¢o6zeltide kalan
¢Oziinen derisimine karsi adsorbentin birim agirliginda adsorbe edilen ¢dziinen
miktarinin degisimi izlenerek adsorpsiyon izotermi adi verilen egriler elde edilir.
Gazlar i¢in derisim genellikle mol yilizdesi veya kismi basing olarak verilir.
Cozeltiler igin ise derisim kiitle birimleri olarak verilir (mg/L, ppm v.s.). Zaman
icerisinde Jaeger ve Erdos tarafindan olusturulan genel bir formiilden yola ¢ikarak
bircok arastirmaci, farkli izoterm egrileri igin farkli matematiksel izoterm
denklemleri ortaya koymuslardir [16]. Biyolojik ayirmalar agisindan i tiir izoterm
(lineer, Freundlich ve Langmuir) énemlidir. Fiziksel ve kimyasal adsorpsiyonlarda,
dengeyi belirlemek amaciyla Langmuir, Freundlich, Brunauer — Emmett — Teller
(BET) izotermleri olmak {izere baslica {i¢ matematiksel model bulunmaktadir [17].
Bu izoterm modelleri diginda Tempkin, Dubinin — Radushkevich ve Clausius —

Clapeyron izotermleri de bulunmaktadir.

Freundhch
Langmur

e

Lineex

Co

Sekil 2.2: Adsorpsiyon izoterm egrileri [17].



Bu izotermler, alternatifler arasindan en uygun adsorbani segmek, bir filtre icindeki
adsorbanin dmriinii tespit etmek ve adsorbanin geriye kalan adsorpsiyon kapasitesini

test etmek i¢in kullanilabilir.

2.6.1 Lineer adsorpsiyon izotermi

Cozilinen konsantrasyonu ¢ok diisiik oldugunda ¢ogu izoterm lineerdir (dogrusaldir).
Bu nedenle cok seyreltik ¢ozeltilerden gelen ¢o6ziinenlerin adsorpsiyonu ile

ugrasiliyorsa dogrusal ifadeyi kullanmak genellikle daha uygundur [18].

Cg = Birim adsorban iizerine adsorplanan madde miktar1 (g/1)
Cu = Dengede, adsorplanmadan ¢6zeltide kalan madde konsantrasyonu (g/1)
K = Lineer denge sabiti

K ekstraksiyonda kullanilan ayrilma sabiti terimi ile benzerdir. Birimi esitlikte

kullanilan iki konsantrasyon teriminin birimine bagldir.

2.6.2 Langmuir adsorpsiyon izotermi

Langmuir izotermi, kat1 yilizeyinden uzaklasildiginda molekiiller aras1 (kat1, sivi veya
gaz) etkilesim kuvvetleri zayifladigindan adsorplanan tabakanin bir molekiil
kalinliginda oldugu temeline dayanir. Adsorban ylizeyinde ayni enerjiye sahip belirli
sayida aktif bolge bulundugu ve adsorpsiyonun tersinir oldugu varsayimlarina
dayanir. Yiizeye adsorpsiyon hizi, yiizeyden molekiillerin desorpsiyon hizina esit
oldugunda dengeye ulasilir. Langmuir izotermi tek tabakada adsorpsiyon oldugunu
ve yiizeyin homojen oldugunu kabul eden bir izotermdir. Bu homojen yiizeyi denge
anina kadar doldurur. Denge aninda maksimum adsorplama miktarina ulasilmis

olunur [19].

Langmuir adsorpsiyon izotermi ampiriktir ve asagidaki sekilde ifade edilir:
qe =X/M = a.b.C/(1+b.0C) (2.3)

gde = X/M = Birim adsorplayici agirlig: basina adsorplanan madde miktari, (g/g)

a = Birim adsorplayici basina tek sirali filmde tutulan mol sayisi ile ilgili sabit



b = Enerji ile ilgili sabit

C = Adsorpsiyondan sonra ¢ozeltide kalan madde derisimi (mg/L)

Langmuir izotermi ¢6ziinen ve adsorban arasinda giiclii spesifik bir etkilesim
oldugunda uygulanabilmektedir. Iyon degistirme ve afinite tiirii adsorpsiyonlar
genellikle Langmuir izotermini izlemektedir. Bu izoterm adsorpsiyon bdlgelerinin

¢coziinen molekiilleri ile doyurulmasimi Ongdrmektedir, tek-tabaka olusumunu

gostermektedir [19].

Langmuir adsorpsiyon izotermi linerize edilmis sekli ile asagidaki denklem elde

edilir.
C/qe=C/(X/M)=1/a.b+C/a (2.4)

C ye kars1 C/(X/M) degerleri (Sekil 2.3) kullanilarak elde edilen bu grafik yardimi ile

a ve b degerleri hesaplanabilir.

C A
(X /M)

1/ab

-

C(mg/L)

Sekil 2.3: Langmuir izoterm sabitlerinin belirlenmesi [19].

2.6.3 Freundlich adsorpsiyon izotermi

Freundlich esitligi adsorban yiizeyinde adsorplanan adsorbent miktarinin {iistel bir
fonksiyon oldugu esitliktir. Freundlich izotermi genellikle sivi ¢ozeltilerden
adsorpsiyon i¢in kullanilir, ancak gazlar i¢cinde kullanilmasi miimkiindiir. Freundlich
izotermi yaklasgimlara dayanmakta ve Langmuir adsorpsiyon izotermlerinin

dagilimlari toplami olarak diistiniilebilmektedir [20].

Asagida gosterilen formiiliin ampirik (deneysel) bagintist Freundlich esitligidir.
— — .
qe = X/M = Kp.C'/n (2.5)

de = X/M = Birim adsorblanan madde agirlig1 basina adsorplanmis madde miktari
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M = Adsorblanan maddenin agirhig (g)
X= Adsorblanan madde miktari (g)

K = Freundlich sabiti; sicakliga, adsorbana ve adsorplanan bilesige bagli olarak

adsorpsiyon kapasitesinin biiyiikliigiinii gdsteren adsorpsiyon sabiti
n = Freundlich sabiti; adsorpsiyon siddetini gosteren adsorpsiyon derecesi
C = Adsorblanan maddenin ¢ozeltideki kalinti derisimi, (mg/L)

Freundlich esitligi asagidaki sekilde lineerlestirilmektedir.
log(X/M) = logKp + 1/n.logC (2.6)

Log C ye karst log (X/M) degerleri kullanilarak elde edilen bu grafik Sekil 2.4

yardimi ile KF ve n degerleri hesaplanabilir.

A
Log x/m

Log Kr

>

LogC

Sekil 2.4: Freundlich izoterm sabitlerinin belirlenmesi [20].

Freundlich izoterm modeli, ana fikir olarak Langmuir izoterm modelinden yola
cikilarak, bazi1 varsayimlar ve diizenlemeler yapilarak yukarida belirtilen esitlik elde

edilmistir.

2.6.4. Termin adsorpsiyon izotermi

Temkin ve Pyzhev (1940) bazi1 dolayli adsorbe olan maddeler arasindaki
etkilesimleri, adsorpsiyon izotermlerine etkilerini gézéniinde bulundurmuslar ve bu
etkilesimlerden dolay1 tabakadaki tiim molekiillerin adsorpsiyon 1sisinin, yiizeyin

kaplanmasiyla dogrusal olarak azalacagini 6ne stirmiislerdir.
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Temkin izotermi Esitlik 2.7'deki gibi ifade edilmektedir.
ge = R.T/b(InA.C,) 2.7)
Esitlik 2.7'nin dogrusal hale getirilmesiyle asagidaki ifade elde edilmektedir.
qe =B.InA+BInC, (2.8)

Bu ifadede B = R.T/b olarak ifade edilmektedir.

Adsorpsiyon verileri Esitlik 2.8’¢ gore analiz edilebilir. In Cc'ye karsi ¢izilen qe
grafigi A ve B sabitlerinin belirlenmesini saglamaktadir. B sabiti adsorpsiyon 1sis1 ile

ilgilidir [20].

2.6.5. Dubinin Radushkevich (D-R) adsorpsiyon izotermi

Dubinin vd. tarafindan 1947 yilinda, mikro goézenekli katilarin (6rn. Aktif karbon,
zeolit vs.) icine alt kritik buhar adsorpsiyonunu tanimlayan yeni bir esitlik
retilmistir [21]. Bu adsorpsiyon modeli sabit bir adsorpsiyon potansiyelinin ve
yiizeyin homojen olmadigin1 kabul ettigi icin Langmuir izoterm modelinden daha

geneldir. D-R denklemi Esitlik 2.9°da verilmistir.

e = qm-exp(B-€?) (2.9)

Burada, qn; maksimum adsorpsiyon kapasitesini (mol.g™), B; cozeltiden yiizeye
transferin gerceklestigi andaki birim adsorbat molekiiliiniin adsorpsiyon serbest

enerjisini, &; polanyi potansiyelini ifade etmektedir. Esitlik 2.9 lineerlestirilirse

Ing, = In g, . . €? (2.10)

elde edilir. Deneysel olarak elde edilmis Inge degerlerine karsi gizilen € grafigi bir
dogru veriyorsa, adsorpsiyonun D-R modeline uydugu sodylenebilir. Dogrunun
egiminden P, kesim noktasindan ise Ingm hesaplanabilmektedir. Sicakliga bagimli

olan Polanyi potansiyelinin (¢) denklemi Esitlik 2.11 ‘deki gibidir [21].
e=R.T.In(1+1/C,) (2.11)

Burada, R; ideal gaz sabitini (8,314 J.mol™*.K™), T; mutlak sicaklig1 (K) temsil eder.
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2.7 Arsenik ve Dogada Bulunusu

Arsenik, kimyada “As” sembolii ile gosterilen ve metal ile ametal arasinda bir
Ozellige sahip elementtir. 4. yy’dan beri bilinen arsenik, ilk olarak 17.yy’da element
olarak belirlenmis ve dogada gri ve sar1 kristaller halinde iki ayr1 bigimde

bulunmaktadir [22].

Arsenik toprak ve yer alti sularinda genellikle arsenit (As*®) veya arsenat (As™)
olarak bulunur. Arsenit ve arsenat dogada oksijen ile farkli bilesikler olusturmus
halde bulunur ve bu bilesikler genelde (-) degerliklidir. Arsenit dogada pH’a bagh
olarak As(OH)s, As(OH), ve (AsO,OH)™? bilesikleri halinde bulunur. Bu bilesikler
kolaylikla oksidasyona ugrar ve arsenata doniisiirler. Bu ylizden genellikle yer alti
sular1 ve su altinda kalmis toprak gibi havanin olmadigi ortamlarda bulunurlar.
Arsenat daha ¢ok ylizey sularinda goriiliir ve arsenit gibi pH’a bagl olarak (AsO,)?,
(HASO,)?, (H2AsO,) bilesikleri halinde dogada bulunur [22].

Arsenik, dogada 200’den fazla mineralin ana bileseni olarak en ¢ok bulunan 20.
clementtir. Arsenik cevrede c¢ok yaygindir. Ozellikle (+5) degerlikli bilesikleri
toprakta diger arsenik tiirlerine oranla daha fazla bulunur. Toprakta 0,1-40 ppm
miktar1 arasinda rastlamak olasidir. Topraktaki organik maddelere bagl olarak da
bulunan arsenik, organik maddelerin okside olmasiyla suya ve oradan bitkilere gecer.
Dogal su kaynaklar1 ve denizlerde degisen oranlarda arsenik bulunmaktadir. Suyun

1s1sinin arttigt yerlerde arsenik orani da artmaktadir [23].

2.8 Arsenigin Insan Saghg Uzerine Etkisi

Insan  saghg {izerine toksisite etkisi bakimindan arsenik  bilesikleri
degerlendirildiginde bilesigin formu &nemlidir. Insan saghig: iizerinde en olumsuz

etkiyi yapan arsenik bilesigi solunun yolu ile alinan arsenik hidriir (AsHz) diir [24].

Arsin (AsHs), renksiz ve hafif sarmisak kokulu bir gazdir ve baslica yari iletken
endiistrisinde kullanilir. Bu gazin toksisitesi hemolize neden olarak siddetli anemi ve
sarilik olarak ortaya g¢ikar. 250 ppm arsinin kisa bir siire solunmasi veya 25-30 ppm

arsinin 30 dakika gibi daha uzun bir siire solunmasi 6liim olabilir [24].

Arsenik, kronik ve akut olarak toksisite gosterebilen bir maddedir. Akut

zehirlenmede belirtiler, arsenigin miktari, alim zaman1 ve hastanin yas1 gibi bir ¢ok
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etmene baglidir. Yutma ile gerceklesen akut zehirlenmelerde belirtiler yarim saat
icerisinde kiside goziikkmeye baslar ve hasta ilk olarak agizda metailk bir tat hisseder.
Ayrica, viicutta kirmizimsi1 dokiintiiler, kas kramplar1 gibi sikayetler arsenik akut

zehirlenme belirtileri arasindadir [25].

Solunum yolu ve komiir yakimiyla havaya karisan ve sigara dumanindan alinan
arsenik kronik arsenik maruziyetine neden olur. Ayrica yer alt1 ve igme sularindan
aliman arsenik, kronik arsenik maruziyetine girmektedir. Belirtileri arasinda asiri

terleme, deride renk degisikligi ve kas gligsiizliigli yer almaktadir [25].

2.8.1 Sularda arsenigin insan saghgina zararlari

Arsenigin ¢evreye baslica yayillma ve tasinma yolu sulardir. Derin kuyu sularindaki
arsenigin % 70-80’ni en zehirli arsenik tiiri olan arsenik(IIl) seklindedir. Baraj ve
akarsu gibi yiizey sularindaki arsenigin ise %70-80’ni daha az zehirli olan arsenik(V)
tiirii seklindedir. Balik, midye ve mantarlardaki arsenik ise ¢ok daha az tehlikeli olan

organik arsenik tiirleri seklindedir [26].

Arsenigin su araciligiyla ekolojik sistemde dagilimi, canli yapilarda birikimine neden
olmaktadir. Daha derinden ve daha fazla suyun c¢ekilmesi, su Kkalitesinde
olumsuzluklari da beraberinde getirmektedir. Son zamanlarda suya olan talebin
artmast ile kuyulardan cekilen su seviyesi siirekli olarak diismekte ve daha
derinlerden yeralt1 suyu ¢ekilmektedir. Bu durum, ana kaya minarellerinin oksijenin
girmesine ve sudaki karbon dioksitin uzaklagmasina yardim etmektedir. Boylece
yeralt1 suyundaki karbon dioksit uzaklastig1 i¢in ortamin pH yiikselmektedir. Yeralti
suyunun pH’nin yiikselmesi, arsenik bilesiginin suda ¢Oziliniirligini ve
konsantrasyonunu artirmaktadir. Bu olaylar, arsenigin farkli reaksiyonlar ile serbest
hale ge¢mesine ve suda ¢6ziinmesine neden olmaktadir. Boylece, toprakta ve yeralti

kayalarinda bulunan arsenik bilesikleri daha hizli olarak yeralt1 sularina gegmektedir
[27].

Icme suyundaki arsenik konsantrasyonuna bagli olarak kanser riski arasindaki iligki
Cizelge 2.2° de verilmistir. Igme suyundaki arsenik konsantrasyonu ve maruz kalma
stiresi arttikga kanser riski de o oranda artmaktadir. Kisinin giinde 2 L su igtigi
varsayildiginda, igme suyunda arsenik konsantrasyonu 50 ug/L mertebesinde oldugu
zaman kanser olma riski %1’dir. Igme suyunda arsenik konsantrasyonu azaldik¢a

kanser riski de o oranda diismektedir [28].
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Cizelge 2.2: Igme suyunda arsenik konsantrasyonuna bagli olarak kanser riski [28].

I¢me suyunda arsenik konsantrasyonu | Yaklasik Toplama Kanser Riski (Kisinin 2
(ng/litre) litre/giin su tiiketildigi kabul edilir)
0.5 10,000°de bir
1 5,000’de bir
3 1,667°de bir
4 1,250’de bir
S) 1,000°de bir
10 500°de bir
20 250’de bir
25 200°de bir
50 100’de bir
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3. DENEYSEL CALISMA VE SONUCLARIN DEGERLENDiIRILMESi

Calisma ii¢ ana basliktan olusmaktadir. ilk asamada spacer ve su ile yikama
yapilarak farkli iki tip kalsiyum silikat iiretilmistir. Ikinci asamada su ve spacer ile
yikanarak iretilen kalsiyum silikat ile As™ adsorpsiyonu yapilmustir. Son asamada
ise en iyi sonuglarin alindigi spacer ile iretilen kalsiyum silikat analizleri ile

adsorpsiyon izotermleri (Freudlich, Langmuir, Termin ve D-R) ¢ikarilmustir.

3.1 Malzemeler

3.1.1 Kimyasallar

- Piring¢ kabugu kiilii

- Sodyum silikat

- Sodyum siilfat

- Kalsiyum kloriir tuzu
- Saf su

- Dietilenglikol

- NaOH

- HCI

- 1000 ppm (AsO4)” stok ¢ozeltisi

3.1.2 Cihazlar

- Karigtiricr olarak orbital shaker
- FTIR-ATR

- GFAAS

- SEM

-TEM
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3.2 Pirin¢ Kabugu Kiiliinden Sodyum Silikat Uretimi

Celtik fabrikasindan temin edilen piring kabugu kiiliiniin yanma kosullari
bilinmediginden, deneylerde kullanilan kiil 600°C sicaklikta 6 saat siireyle yeniden
yakilmustir.

nSi0, + 2NaOH (¢6z) - Na,0.nSi0,(¢6z) + H,0 3.1)

Piring kabugu kiiliinden sodyum silikat (Na,SiO3) ¢ozeltisi tiretmek i¢in 3.1 nolu
reaksiyona istinaden 100 g piring kabugu kiilii bir behere alinmis ve 600 mL 1 N
NaOH ¢ozeltisi ilave edilmistir. SiO; ekstraksiyonu i¢in elde edilen karisim bir saat
stireyle 1siticida kaynatilmistir. Daha sonra karigim vakum altinda siiziiliirken 50 mL
sicak su ile yikama islemi gergeklestirilmistir. Boylece siiziintli olarak yaklasik 400
mL sodyum silikat ¢ozeltisi elde edilmistir. Sekil 3.1 ‘de piring kabugu kiiliinden

sodyum silikat ¢ozeltisi liretimi gematik olarak gosterilmistir.

Yakilmug pinng kabugu kila

|

Tekrar yakma 15lemm
600°C.6 h

100 g yemden yakilmus kil

|

510 ekstraksiyonu .
- «—— L1 NNaOH,

Kaynama sicakhg, 1 h 600 mL

l

Filtrasyon

i

Na:510; ¢ozeltsi

Atk kill +———

Sekil 3.1: Piring kabugu kiiliinden Na,SiO3 ¢6zeltisi iiretimi.
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3.3 Saf Su ile Yikanan Kalsiyum Silikat Uretimi

Silikatlarin {iretimi i¢cin 250 mL sodyum silikat ¢ozeltisine oda sicakliginda
stokiyometrik olarak hesaplanan miktarda tuz ilave edilmistir. Kalsiyum silikat
tiretimi i¢in CaCl,.2H,0 tuzu kullanilmistir. Elde edilen tanecik boyutlarina gore tuz
miktarlarinda ve tuzlari ¢ozmek i¢in kullanilan su miktarlarinda degisikliklere
gidilmistir. Kullanilan sodyum silikat miktar1 ise sabit tutulmustur. Sodyum silikatin
CaCl;,.2H,0, ile reaksiyonu sonucu olusan sodyum stilfat ve sodyum Kkloriiriin kati
olarak ¢Okmesini ve safsizlik olarak bulunmasin1 engellemek igin gereken su
miktarina 6nceden yapilmis ¢alismalar g6z ontinde bulundurularak karar verilmistir.

Eklenen miktarlar Cizelge 3.1°de belirtilmistir.

Cizelge 3.1: Saf su varliginda kalsiyum silikat tiretiminde kullanilan miktarlar.

Kalsiyum Kalsiyum Kloriire Na,SiO; Na,SiO;
Kloriir Eklenen Saf Su Cozeltisi | Cozeltisine Eklenen pH
(9) (mL) (mL) Saf Su (mL)
57,3 475 250 400 12

Sodyum silikat ¢6zeltisi manyetik bir karistiricida, oda sicakliginda karistirilarak
lizerine tuz c¢ozeltisi ilave edilmistir. Reaksiyon sonunda hizli bir ¢dkme
goriilmiistiir. Elde edilen beyaz c¢okelek kantitatif beyaz bant siizge¢ kagidindan
vakum altinda stiziilmistiir. Stizme islemi sirasinda ¢okelek 2 kez 100°er mL distile
su ile ytkanmigtir. Daha sonra oda sicakliginda bir hafta siireyle etiivde kurumaya
birakilmigtir. Sekil 3.2°de genel kalsiyum silikat {iretimi sematik olarak

gosterilmistir.

Naz0.Si02 (¢6z) + CaClz(¢6z) + xH20— CaSiO3.xH20(kat1)+2NaCl(¢6z) (3.2)

Na28i0s cozeltisi, 250 mL

v

. <+— Kalsivum Tuzu
REAKSIYON “«— Saf Su
FILTRASYON

v

Stiziintii +<— | YIKAMA/KURUTMA

Toz Kalsiyum Silikat (CaSiO3.xH20)

Sekil 3.2: Saf su varliginda kalsiyum silikat tiretimi.

19



3.4 Spacer ile Yikanan Kalsiyum Silikat Uretimi

Saf su varliginda kalsiyum silikat iiretimi ile ayn1 kosullarda gerceklestirilmistir. Bu
iiretimin tek farki vakum altinda siizme islemi sirasinda c¢okelti iki kez 100’er mL
spacer yani dietilenglikol ile yikanmasidir. Yikama islemi sonrasi elde edilen ¢ozelti

bir hafta etiivde kurumaya birakilmistir.

3.5 As*® Adsorpsiyon Calismalar

3.5.1 AAS cihaz ile adsorplanan As™ miktarmn belirlenmesi

Bundan sonraki deneylerde kullanilacak olan kalsiyum silikatin belirlemesi icin ilk
once daha Onceki yapilan calismalar esas alinarak 1000 ppm’lik As(V) ‘lik stok
¢ozeltisi 10 ppm’e seyreltmistir. Daha Once liretilmis olan su varliginda iretilmis
olan kalsiyum silikattan ve spacer varliginda {iretilmis olan kalsiyum silikattan 1’er g
tartilarak beherlere alinmistir. Her birine 25 mL hazirlanan 10 ppm’lik As
cozeltisinden ilave edilmis olup 30 dk 150 rpm hizda shaker’da karistirilmaya
birakilmistir. Cozelti stizge¢ kagidindan siiziilerek adsorbandan ayrilmistir. Siiziintii
atomik absorpsiyon cihazinda (AAS) analize tabi tutularak igindeki As
konsantrasyonu Cizelge 3.2’de belirtildigi sekilde dl¢tilmiistiir.

Cizelge 3.2: Su ve spacer varliginda iiretilen kalsiyum silikatin As giderme verimi.

Kosullar: Adsorban Miktari: 1 g, Siire: 30 dk, Karistirma Hizi: 150 rpm
Kalsiyum Baslangis As Kalan As As Giderme
Silikat Konsantrasyonu Konsantrasyonu Verimi
Cesidi (ppm) (ppm) (%)
Suyla Yikanarak 10 4,354 56,46
Uretilen
Spacer ile
Yikanarak 10 3,560 64,40
Uretilen

Hem spacer varliginda tiretilen kalsiyum silikatin As giderme veriminin daha ytiksek
olmasi hem de Sekil 3.3 ve 3.4’deki SEM goriintiilerinde goriildiigi gibi spacer ile
yikanarak iiretilen kalsiyum silikatin daha nano yapili ve poroz bir madde oldugu
goriilmektedir. Bu sebeple bundan sonraki deneylerde kalsiyum silikat olarak su ile
yikanarak tretilen kalsiyum silikat yerine spacer (dietilen glikol) ile yikanarak

iiretilen kalsiyum silikat kullanilmasina karar verilmistir.
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¢ y . L S
30 et ; ' w5 4
00, "'1({4'0 SEI’ {1 L 10KV .X5,000 pm 5000 1040 SEl 4

Sekil 3.3:Spacer varliginda iiretilen kalsiyum silikatin SEM gdriintiileri
sematik gosterimi [11].

_

¥ -
¥ 10KV X5000 “Spm 0000 1040 SEI

10KV X2,000 10um . 0000 1040 SEl

Sekil 3.4:Su varliginda tiretilen kalsiyum silikatin SEM goriintiileri
(a) 2000 (b) 5000 biiyiitme.

Sekil 3.5’deki spacer ve su ile yikanarak {iretilen kalsiyum silikatlarin TEM
goriintlilerinde goriildiigii gibi spacer ile yikanarak iiretilen kalsiyum silikat daha
poroz bir yapiya sahipken su ile yikanarak {iretilen kalsiyum silikatin aglomera

oldugu gozlenmektedir.

Sekil 3.5:Sirastyla spacer ve su ile yikanarak {iretilen kalsiyum silikatin TEM
goriintileri [29].
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3.5.2 Arsenik adsorpsiyonuna etki eden parametrelerin belirlenmesi

3.5.2.1 Adsorpsiyon siiresinin etkisi

Oda sicakliginda ve dogal pH’da hazirlanan 10 ppm As ¢ozeltisinden 25’ser mL 1
g’lik adsorbanlarin tizerine eklenip 15 dk, 1 saat, 2 saat, 4 saat ve 8 saat boyunca
karistirllmistir.  Karisim  slizgee kagidindan siiziilerek adsorbandan ayrilmistir.
Siiziinti AAS cihazinda analize tabi tutularak adsorplanan As* miktarlar

saptanmistir. Sonuglar1 Cizelge 3.3 de verilmistir.

Cizelge 3.3: Adsorpsiyon siiresinin arsenik adsorpsiyonuna etkisi.

Kosullar: Adsorban miktari:1 g, pH: dogal, Calkalama Hizi: 150 rpm
Zaman Baslangis As Kalan As Tu?unma As Gider_me

(saat) Konsantrasyonu | Konsantrasyonu Miktar: Verimi

(Ppm) (Ppm) (mg/g) (%)

0,25 10 1,93 8,07 80,7

1 10 1,88 8,12 81,2

2 10 1,46 8,54 85,4

4 10 1,64 8,36 83,6

8 10 1,59 8,41 84,1

Sonuglarin daha net incelenebilmesi i¢in adsorpsiyon yiizdeleri Sekil 3.5’de grafige
gecirilmistir. Sekil 3.6 incelendiginde adsorpsiyon verimlerinin yaklasik 2 saat sonra
dengeye ulastig1 ve bu andan itibaren bir degisim olmadig1 gozlenmistir. 2 saat civari
kalsiyum silikatin adsorpsiyon veriminin en yiiksek oldugu andir. Boylece en fazla 2

saat adsorpsiyona tabi tutulup islemin sonlandirilmas1 gerektigi anlasilmaktadir.

Adsorpsiyon Siiresinin Etkisi

100
X
'E 90
g J : i
> 80
(5}
=2
O 60
(%]
<

50

0 2 4 6 8 10
Zaman (saat)

Sekil 3.6: Adsorpsiyon siiresinin arsenik adsorpsiyonuna etkisi.
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3.5.2.2 Adsorban miktarinin etkisi

Oda sicakliginda ve dogal pH’da hazirlanan 10 ppm As ¢dzeltisinden 25°ser mL
alinarak her bir ¢ozeltiye sirasiyla 0,1 g, 0,2 g, 1 g, 2 g ve 4 g adsorban eklenerek 30
dk boyunda 150 rpm calkalama hiziyla karistirilmistir. Cozelti siizge¢ kagidindan
siiziilerek adsorbandan ayrilmistir. Ayni1 islemler 20 ppm As ¢ozeltisi kullanilarak da
tekrarlanmistir. Her iki deney sonucunda elde edilen siiziintiiller AAS cihazinda

analize tabi tutulmustur. Sonuglar Cizelge 3.4’de verilmistir.

Cizelge 3.4: Adsorban miktarinin arsenik adsorpsiyonuna etkisi.

Kosullar: Siire: 30 dk, pH: dogal, Calkalama Hizi: 150 rpm

Baslangic Konsantrasyonu: Baslangic Konsantrasyonu:
10 ppm 20 ppm

Kalan As As Kalan As As
Ads.orban Konsantra Tu?unma Giderme | Konsantr TuFunma Giderme
Miktari Miktarn L Miktar L
@) syonu (mg/g) Verimi asyonu (Mg/g) Verimi

(ppm) (%) (ppm) (%)

0,1 6,26 37,4 37,4 10,9 91 45,5

0,5 3,68 12,64 63,2 5,66 28,68 71,7

1 1,94 8,06 80,6 2,64 17,36 86,8

2 2,25 3,875 77,5 2,26 8,87 88,7

3 2,03 2,657 79,7 0,62 6,46 96,9

4 1,36 2,16 86,4 0,33 4,918 93,35

Sonuglarin daha net incelenebilmesi igin adsorpsiyon yiizdeleri Sekil 3.7°de grafige
gecirilmistir. Sekil 3.7 incelendiginde baslangi¢c konsantrasyonu 10 ppm ve 20 ppm
olan c¢ozeltilerde adsorban miktar1 artttkga As adsorpsiyon veriminin arttigi

gozlenmistir.

Adsorban Miktarinin EtKisi

/.\.

100
90
80
70
60
50
40
30

== Baglangi¢ As
konsantrasyonu: 10 ppm

== Baglangic As
konsantrasyonu: 20 ppm

As Giderme Verimi %

0 1 2 3 4
Adsorban Miktari (g)

Sekil 3.7: Adsorban miktariin arsenik adsorpsiyonuna etkisi.
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Bununla birlikte her iki baglangi¢ konsantrasyonu karsilastirilacak olursa 20 ppm’lik
cozelti ile elde edilen verim, 10 ppm’lik ¢ozeltiye gore daha yiiksek bulunmustur.
Adsorban miktar1 1 g’a ulastigindan As adsorpsiyonu sabitlesmeye basladigi
grafikten goriilmektedir. Ote yandan As™ gideriminin arttig1 ve hatta 3 g civarinda

%100’e yakin (20 ppm’lik ¢ozelti i¢in) bir giderim saglamaktadir.

3.5.2.3 Baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi

Oda sicaklig1 ve dogal pH’ta ve pH 3’te hazirlanan 1, 5, 10, 20 ve 40 ppm ‘lik As
coOzeltilerinden 25’ser ml alinarak 1 g’lik adsorbanin {izerine eklenip 30 dk boyunca
150 rpm hizda kanstirilmistir. Cozelti siizge¢ kagidindan siiziilerek adsorbandan
ayrilmistir. Siiziintii AAS cihazinda analize tabi tutulmustur. Sonuglar1 Cizelge

3.5°de verilmistir ve sonuglar Sekil 3.8’deki gibi grafige gecirilmistir.

Cizelge 3.5: pH 3 ve dogal pH’da baslangic As adsorpsiyona konsantrasyonunun

etkisi.
Kosullar: Siire: 30 dk, Adsorban miktari: 1 gr, Calkalama Hizi: 150 rpm
pH
3 Dogal
Baslangi¢ Tutunma Gi di\ime Tutunma | As Giderme
Konsantrasyonu Miktar: o Miktari Verimi
Verimi o

(Ppm) (mg/g) (%) (mg/g) (%0)

1 0,68 68,2 0,34 34

5 3,65 73,68 3,3 66

10 8,76 87,6 2,8 28

20 4,3 86 1,55 31

40 13,2 33 1,025 41

pH:3 & dogal Baslangi¢c Konsantrasyon

Taramasi

100
xX
E 80
g 60 \
> \
5 \_/l—)§ epr3
()
5 20 =f—pH dogal
< O

0 20 30 40 50

Baslangi¢c Konsantrasyonu (ppm)

Sekil 3.8: pH 3 ve dogal pH’da baslangi¢ konsantrasyonunun etkisi.
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Sekil 3.8 incelendiginde, pH 3’deki As adsorpsiyon verimi pH dogala gore daha
yiiksektir. Her iki durumda baslangic konsantrasyonu 10 ppm’den sonra verim
diismektedir. Yani 10 ppm’den yiiksek As konsantrasyonlari ile As’in tamami 1 g

adsorban ile giderilememektedir.

3.5.2.4 pH etkisi

Oda sicakliginda pH 3, 4, 5 ve 7°de 10 ppm As ¢ozeltisinden 25°ser mL alinarak her
bir ¢ozeltiye 1 g adsorban eklenmis ve 30 dk boyunca 150 rpm ¢alkalama hiziyla
kanstirllmistir. Cozelti slizge¢ kagidindan siiziilerek adsorbandan ayrilmistir. Elde
edilen siliziinti AAS cihazinda analize tabi tutularak As giderme verimi

hesaplanmistir. Sonuglar Cizelge 3.6’da verilmistir.

Cizelge 3.6: pH ‘in arsenik adsorpsiyonuna etkisi.

Kosullar: Adsorban miktari:1 g, Baslangi¢c konsantrasyonu: 10 ppm,
Calkalama Hizi: 150 rpm
Kalan As Konsantrasyonu | Tutunma Miktari As Giderme Verimi
pH )
(ppm) (mg/g) (%)

3 2,63 7,37 13,7
4 2,47 7,53 75,3
5 2,1 79 79
! 33 6.7 67

Sonuglarin daha net incelenebilmesi i¢in adsorpsiyon yiizdeleri Sekil 3.9°da grafige
gecirilmigstir. Sekil 3.9 incelendiginde pH‘in artmasiyla As giderme veriminde ¢ok

fazla bir degisiklik olmadig1 gézlenmistir.

pH Taramasi
100
= 90
(7]
<
S 80
c
5 . ’_—_‘/—\
8‘ \
§ 60
<
50
2 3 4 5 6 7 8
pH

Sekil 3.9: pH’ 1n arsenik adsorpsiyonuna etkisi.
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3.6 FTIR-ATR Spektrumlari

Uretilen kalsiyum silikatin arsenik adsorpsiyon oncesi ve sonrast FTIR-ATR
spektrumlar1 karsilastirilarak adsorbanin kimyasal degisiklige neden olup olmadigi

amagclanmustir.

Sekil 3.10°da saf su varliginda iretilen ve dietilenglikol ile yikanan kalsiyum
silikatin FTIR-ATR spekturumu verilmistir. Bu spektrumdaki piklerden 1029 cm-
1’de yer alan biiyiik ve sivri ana pik Si—O-Si’ye ait sismetrik titresimlerini ve 780

cm-1’deki pik ise Si—O—Ca titresimlerini géstermektedir.

1460 cm-1 civarindaki pikler kalsiyum silikatin agik havadaki kurutma sirasinda
yiizeyinde olusan karbonatlasma sonucu meydana gelen COs?’ye ait asimetrik
gerilme ve diizlem disi egilme (‘out-of-plane bending’) titresimleridir. Bu
karbonatlagsma, liretilen kalsiyum silikat dncelikle laboratuvar ortaminda agik olarak
kurumaya birakildigi ve yilizeyin havanin oksijeni ile temas halinde oldugu igin

kagimilmazdir.

1623 cm-1°deki pik kalsiyum silikatin yapisinda yer alan molekiiler suya (H-O,
kristal suyu) ait H-O-H titresimleridir. 2800—-3600 cm-1’deki genis pik ise H,O’nun
yapisindaki O—H grubuna aittir [30,31].

1800 165060 1400 1300 1060
o1

Sekil 3.10: Adsorpsiyon dncesi kalsiyum silikatin FTIR spektrumu.
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Sekil 3.11°deki spektrum, optimum sartlarda (baslangi¢ CaSiO3 konsantrasyonu: 10
ppm, calkalama stiresi: 30 dak., adsorban miktari: 1 gr.) gerceklesen arsenik
adsorpsiyonu sonucu elde edilen kalsiyum silikata aittir. Sekil 3.11’de de goriildiigi
gibi As adsorpsiyon sonrasi kalsiyum silikat spekturumunda, adsorpsiyon oncesi
kalsiyum silikat spekturumundan farkli bir bagi gosteren pik bulunmamaktadir.
Buradan adsorpsiyonun kimyasal degil fiziksel yani adsorban go6zeneklerine

hapsolma seklinde gergeklestigini soyleyebiliriz.

109,7

105

211268 1636,08

100

468

4000,0 3600 3200 2800 2400 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 650,0
cml

Sekil 3.11: As adsorpsiyon sonrasi kalsiyum silikatin FTIR spekturumu.

3.7 Kalsiyum Silikat i¢in izoterm Calismalar:

Bu asamada kalsiyum silikat yiizeyindeki arsenik adsorpsiyonunun hangi izotermlere

uydugu belirlenmeye caligilmistir.

Bunun i¢in farkli baglangic konsantrasyonlarinda adsorbanlarin adsorpsiyon
kapasiteleri hesaplanip Langmuir, Freundlich, Termin ve Dubinin Radushkevich (D-
R) izotermlerinin ¢izilmesi amaglanmistir. Cizelge 3.7°deki veriler kullanilarak Sekil

3.12, 3.13, 3.14 ve 3.15 grafikleri elde edilmistir.

Her dort adsorpsiyon izoterminden elde edilen grafiklerde de goriildiigii gibi
kalsiyum silikat i¢in arsenik adsorpsiyonunun her dért izoterm igin de R?leri diisiik
bulunmustur. Ancak bu adsorpsiyon izotermlerinin igerisinde Dubinin Radushkevich
izotermine daha ¢ok uyumlu oldugu sdylenebilir. izotermin D-R izotermine uymasi

kalsiyum silikat yiizeyinin tam olarak homojen 6zellige sahip olmadigini isaret eder.
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Cizelge 3.7:Kalsiyum silikat i¢cin Langmuir, Freundlich, Termin ve Dubinin
Radushkevich izoterm degerleri.

Baslangi¢ Denge Adsorpsiy|Kapasite
Derisimi | Konsantrasyo on (ge) Celge |logCe [logge| InCe | Inge €
(ppm) |nu (Ce) (ppm)] (%) | (mg/g)
1 0,32 68,20 0,02 18,65 | -0,50 |-1,77 -1,15 | -4,0745 | 1,24E+07
5 1,32 73,68 0,09 14,29 | 0,12 |-1,04 0,28 |-2,3860 | 1,96E+06
10 1,24 87,60 0,22 566 [ 0,09 |-0,66| 0,22 |-1,5187 | 2,15E+06
20 15,40 23,00 0,12 | 13391 1,19 |-0,94| 2,73 |-2,1628 | 2,43E+04
40 26,80 33,00 0,33 | 81,21 | 1,43 |-0,48| 3,29 |-1,1087 | 8,24E+03
Langmuir Izotermi
160,00
y = 3,5899x + 18,383
140,00 * R*=0,5818
120,00
100,00
(]
< 80,00 *
o
60,00
40,00
000 ¢
0 5 10 15 20 25 30
Ce (ppm)
Sekil 3.12: Kalsiyum silikat i¢in Langmuir izotermi.
Freundlich Izotermi
-1,0 -0,5 0j0 0,5 1,0 1,5 2,0
0,5 *
* y =0,4437x - 1,1837
T L . R? = 0,5305
2
- log (Ce)

Sekil 3.13: Kalsiyum silikat i¢in Freundlich izotermi.
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Termin izotermi
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y = 0,0446x + 0,1067
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nN=U,9006Z
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Sekil 3.14: Kalsiyum silikat i¢in Termin izotermi.

Dubinin Radushkevich (D-R) izotermi
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Sekil 3.15: Kalsiyum silikat i¢in Dubinin Radushkevich (D-R) izotermi.

3.8 BET Yiizey Alam Olciimleri
Cizelge 3.8’de kalsiyum silikatin BET cihazi ile 6l¢iilmiis yiizey alan1 belirtilmistir.

Cizelge 3.8: Kalsiyum Silikat BET Yiizey Alam Olgiimii [32].

BET Yiizey Alam Olciimleri

(m?/g)
Cs 141

Adsorban madde
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4. SONUCLAR VE ONERILER

Calismanin sonuglarini asagidaki gibi yorumlamak miimkiindiir.

1. Piring kabugu kiiliinden oda sicakliginda hizli bir reaksiyon ile kalsiyum silikat

uretilebilmektedir.

2. Spacer varliginda tretilen kalsiyum silikatin daha nano yapili ve poroz olmasi
sebebiyle adsorpsiyon giderme verimi, su varliginda iiretilen kalsiyum silikata gore

daha ytiksektir.

3. Adsorpsiyon siiresi, adsorban miktari, baslangi¢ konsantrasyonu ve pH gibi
parametrelerin arsenik adsorpsiyonu iizerine etkisi grafit firinli AAS cihaz ile kolay

bir sekilde gozlemlenebilmektedir.

4. Adsorpsiyon siiresinin etkisi incelendiginde arsenik giderme verimlerinin birbirine
zaman i¢inde ¢ok yakin olmasi nedeniyle siirenin ¢ok fazla etkisi olmadig1r ve 2
saatten sonra da sistemin dengeye ulastigi gézlenmistir. Bu sebeple zaman tasarrufu

acisindan 30 dakika karigtirma yapilmasi 6nerilmektedir.

5. Adsorban miktarinin artmasiyla As giderme veriminin arttifi gézlenmistir. Ayni
deney i¢in farkli baslangi¢c konsantrasyonuyla deneyler tekrarlanmis ve baslangic As
konsantrasyonu fazla olan ¢dzeltinin arsenik giderme veriminin digerine gore daha

yiiksek oldugu bulunmustur. 3 g adsorban ile %100’e varan giderim saglanmistir.

6. Baslangi¢ As konsantrasyonunun etkisinin arastirilmasi i¢in yapilan deneylerde,
pH 3’de elde edilen arsenik giderme verimi, pH dogalda elde edilen veriminden daha
yiiksek ¢ikmistir. Ancak 10 ppm baslangic As konsantrasyonundan sonra As giderme
veriminde hizli diisiis yasanmustir. Bu sebeple baslangi¢ As konsantrasyonu olarak

10 ppm As kullanilmas1 6nerilmektedir.

7. Baglangic As konsantrasyonu 10 ppm ve c¢alkalama siiresi 30 dakika, arsenik

giderme i¢in optimize sartlar olarak onerilmektedir.

8. Optimize sartlarda yapilan deneyde pH‘in artmasiyla As giderme veriminde ¢ok

fazla bir degisiklik olmadig1 gézlenmis ve dogal pH’da calisilmaya karar verilmistir.
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9. Adsorpsiyon Oncesi ve sonrast elde edilen kalsiyum silikatlarin FTIR-ATR
spektrumlart karsilagtirilmistir. Adsorpsiyon sonrasi elde edilen kalsiyum silikatta
farkli bir bag1 gosteren goézlenmemis olup adsorpsiyonun fiziksel bir olay oldugu

kanitlanmustir.

10. Izoterm calismalarina gore kalsiyum silikatin arsenik adsorpsiyonu Dubinin

Radushkevich (D-R) izotermi ile digerlerine kiyasla daha iyi temsil edilebilir.

32



KAYNAKLAR

[1] Kuskonmaz, N., (1993). Piring kabuklarindan silisyum nitriir tozunun sentezi,
Doktora Tezi, I.T.U. Fen Bilimleri Enstitiisii, Istanbul.

[2] Proctor, A., (2005). Rice hull & rice hull silica utilization, Socrates Intensive
Programme “Renewable Biomaterials”, Toulouse, France, April 8-25.

[3] Kalapathy, U., Proctor, A. and Shultz, J., (2002). An improved method for
prodcution of silica from rice hull ash, Bioresource Tech., 85, 285-
289.

[4] Calcium Silicate, http://en.wikipedia.org/wiki/Calcium_silicate, 01.04.2014

[5] Wang, Q., Zhang, J.P. Smith, T.R., Hurst, W.E., Sulpizio, T., (2005). An
electrokinetic study on a synthtic adsorbent of crystalline calcium
silicate hydrate and its mechanism of endotoxin removal, Colloids and
Surfaces, 44, 110-116.

[6] Demiroz, E., Kih¢gil, H., (2007). Biyokiitleden silikat adsorbanlar1 eldesi ve
kullanim alanlar1, Bitirme Odevi, 1.T.U. Kimya-Metalurji Fakiiltesi,
Istanbul.

[7] Wang, Q., Zhang, J.P. Smith, T.R., Hurst, W.E., Sulpizio, T., (2005).
Endotoxin removal using a synthetic adsorbent of crystalline calcium
silicate hydrate, Biotechnol. Prog., 21, 1220-1225.

[8] Wollastonit, http://seramikhammaddeleri.com/hm_masse/wollastonit.doc,
02.09.2014.

[9] Ito, Y., Kusakawe, T., Ishida, M., Shibata, N., Takada, K., (2005). Oral solid
gentamicin preparation using emulsifier and adsorbent, Journal of
Controlled Release, 105, 23-31.

[10] Pozzolan, http://en.wikipedia.org/wiki/Pozzolan, 10.09.2014.

[11] Erdogan, Y., A., (2005). Atiksulardan ¢esitli adsorbanlarla arsenik giderimi,
Yiiksek Lisans Tezi, I.T.U Fen Bilimleri Enstitiisii, Istanbul.

[12] Kihger, T., (2006). Malatya 1. Organize Sanayi Bolgesi Atik Suyunun Aktif
Karbon, Zeolit ve Ozon Kullanilarak Aritimimin Incelenmesi, Yiiksek
Lisans Tezi, Inonii Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Malatya.

[13] Ruthven, D. M., (1984). Principles of Adsorption and Adsorption Processes,
Wiley, New York.

[14] Aydin, F., (2007). Kat1 atik sizint1 sularinin adsorpsiyon yontemi ile aritiminin
incelenmesi, Yiiksek Lisans Tezi, Ondokuz Mayis Universitesi Fen
Bilimleri Enstitiisti, Samsun.

33



[15] Dingyiirek, O., (2006). Termik santral ugucu tiil tiplerinin atik sulardaki
fenoliin  adsorpsyion  yontemi ile giderim etkinliklerinin
karsilastirilmasi, Yiiksek Lisans Tezi, Cukurova Universitesi Fen
Bilimleri Enstitiisii, Adana.

[16] Ng, J.C.Y., Cheung, W.H., McKay, G., (2003).Equilibrium studies for the
sorption of lead from effluents using chitosan, Chemosphere, 52:1021-
1030.

[17] Zhang, L., Zhao, L., Yu, Y., Chen, C., (1998).Removal of lead from aqueous
solution by non-living Rhizopus nigricans, Water Res., 32(5):1437-44.

[18] Aydin, F., (2007). Kati Atik Sizinti Sularinin Adsorpsiyon Yontemi ile
Artiminin  Incelenmesi, Yiiksek Lisans Tezi, Ondokuz Mayis
Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Samsun.

[19] Mckay, G., Al Duri, B., (1989). Prediction of Multicomponent Adsorption
Equilibrium Data Using Empirical Correlations. Chemical
Engineering Journal 41, 9-23.

[20] Baran, E., (2012). Tekli ve ikili sistemde zeolit yiizeyine malachite green ve
rhodamine b’nin adsorpsiyonunun arastirilmasi, Yiiksek Lisans Tezi,
Kilis 7 Aralik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii, Kilis.

[21] Do, D.D., (1998), Adsorption Analysis; Equilibria And Kinetics, Imperial
College, Singapore.

[22] Yagmur, F., Hanci, H. I., (2002), Arsenik, STED, 7, 251.

[23] Khandaker, N.R., Brady, P.V., Krumhansl, J.L., (2009). Arsenic removal from
drinking water, A Handbook for Communites, Sandia National
Laboratories albuquerque, New Mexicounited States of America.

[24] Aslan K., Elementler, http://www.biyotip.com/images/File/e.pdf., 15.09.2014

[25] Bissen, M., Frimmel, F.H., (2003). Arsenic-A review Part I: Oxidation of
Arsenic and Its Removal in Water Treatment, Acta Hydrochim,
Hydrobiol, 31, 1, 9-18.

[26] Baskan, B., M., Pala, A., (2009). I¢gme sularinda arsenik kirliligi: iilkemiz
acisindan bir degerlendirme, Pamukkale Universitesi Miihendislik
Fakiiltesi, Miithendislik Bilimleri Dergisi, 15, 69-79.

[27] Yilmaz, O., Ekici, K., (2004). Van Yoresinde Igme Sularinda Arsenikle
Kirlenme Diizeyleri, Yiiziincii Yil Universitesi Veteriner Fakiiltesi
Dergisi, 15, 47-51.

[28] Alan, H., (2002). Review article Chronic arsenic poisoning, Toxicology Letters
128, 69-72

[29] O. Taspinar, T. Nalbantoglu, I. Ozturk (2011). Nano-Structured Calcium
Silicate Hydrate Production From Rice Hull Ash, 2011 AIChE Annual
Meeting, Minneapolis.

[30] Kiirekei, F., E., (2011). Sulardaki arsenigin uygun ligandlar kullanilarak 6n
zenginlestirilmesi ve aas hidriir teknigi ile tayini, Yiiksek Lisans Tezi,
Ankara Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Ankara.

34



[31] Yu, P., Kirkpatrick, R.J., Poe, B., McMillan, P.F. and Cong, X., (1999).
Structure  of calcium silicate hydrate (C-S-H): Near-, Mid-, and Far-
Infrared Spectroscopy, American Ceramic Society, 82, 742—748.

[32] Hanke, M., (1986). Vibrational spectra, force constants and Si-O bond
character in calcium silicate crystal structure, Applied Spectroscopy,
40, 871-8717.

[33] Yazoglu, P., T., (2010). Pirin¢ Kabugu Kiiliinden Uretilen Kalsiyum Silikatin
Sulardan Agir Metal Giderim Kapasitesinin Belirlenmesi Ve Aktif
Karbonla Kiyaslanmasi, Yiiksek Lisans Tezi, ITU, Fen Bilimleri
Enstitiisii, Istanbul.

35



36



OZGECMIS

Ad Soyad: Ayca ERDOGAN

Dogum Yeri ve Tarihi: Kadikoy — 28.12.1988

Adres: Site Mah. Kayacan Sok. No: 91/17 Umraniye/istanbul
E-Posta: cobanogluayca@hotmail.com

Lisans: Istanbul Teknik Universitesi Kimya Bliimii

37



