X.Uusal Niktr Biir ve Tetnobr Konges, 69 £im 2000, 265253 IV s
TR1100067

BENTONIT-POLIAKRILOAMIDOKSIM KOMPOZITiNE Pb*ve
UO,** ADSORPSIYONU

Selcuk Simgek , Ulvi Ulusoy
Cumbhuriyet Universitesi, Fen-Edebiyat Fakiiltesi Kimya B6limii,58140-SIVAS

Poliakrilonitril (PAN) ve Bentonit(B)-PAN yapilari, akrilonitril ve akrilonitril ile
doyurulmus bentonit ¢ozeltisinin direk polimerizasyonu ile sentezlenmistir. PAN ve B-
PAN kompozitine amidoksimlestirme islemi uygulanarak poliakriloamidoksim (PAQO) ve
B-PAO vyapilari olusturulmustur. Tim materyallerin yapisal analizleri, FT-IR, XRD ve
SEM analiz yontemleri kullanilarak arastinlmustir. Yapilarin adsorpsiyon ozellikleri ve
adsorpsiyonu etkileyen, iyon derisimi, sicaklik ve adsorpsiyon siiresi gibi faktorler Pb** ve
UO,** iyonlar: igin arastirilmistir. Adsorpsiyon izotermlerinin Giles siniflandirmasinda L
ve H tipi oldugu bulunmustur. Adsorpsiyon kapasitesinin PAO igerikleri gbz ©niine
alindiginda B-PAO kompozitinde saf PAO’ya gore daha yiiksek oldugu bulunmustur.
B’nin PAO yapisina girmesiyle Langmuire Denge sabitinin (L mol') PAO’da Pb** igin
353, UO,* icin 1980, B-PAO da ise Pb** icin 2180, UO,** i¢in 25900 siralamasinda ve
anlamli bir artisa neden oldugu goriilmiistiir. Adsorpsiyonun entalpi kontrollii oldugu
bulunmustur.Aragtirma sonucunda kopozitin yeni-bir adsorban olarak iki ve ii¢ degerli
katyonlarin ayrilmasinda ve uzaklastiriimasinda pratik ve etkili bir sekilde kullanilacag:
bulunmustur. g

Anahtar kelimeler: Poliakrilonitril, Bentonit, Kompozit, Adsorpsiyon, Uranyum, Kursun

ADSORPTION OF Pb*, UO,* ONTO BENTONITE
POLYACRYLAMIDOXIME COMPOSITE

Polyacrylonitryl (PAN) and bentonite (B)-PAN composites were prepared by direct
polimerization of pure AN and AN saturated suspensions of B. PAN and the composite
were subjected to amidoximation procedure to obtain PAO and B-PAO. FT-IR, XRD and
SEM were employed to characterize their structures. The sorption dependency of ‘the
materials on ion concentration, temperature and kinetics were then investigated for Pb*
and U022+. All isotherms were L and H type of the Giles classification. For both ions, the
adsorption capacities of B-PAO composite were higher than that of pure PAO, when the
PAO contents of composites were normalized to pure PAO. The introduction of B in to
PAO significantly increased the Langmuir equilibrium constants (L mol ™), so as 353 and
2180 for Pb** 1980 and 25900 for UO,** adsorption onto PAO and B-PAO respectively.
The adsorption was enthalpy controlled. The studied features of the composites suggest
that these materials should be considered amongst the new adsorbents. It is envisaged that
the use of B-PAO composite will provide practicality and effectiveness for separation and
removal procedures involving di/trivalent cations.
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1. GIRIS

Endiistri devrimiyle baglayan ve giiniimiizde de devam eden iiretim siirecinde c¢evre
kirliligi ciddi sorun yaratmaktadir. Bu nedenle, atik icindeki metal kirleticiler arasinda
endiistriyel tiretimde yaygin olarak kullanilan ve canli tizerinde toksik etkili Pb, Co, Fe gibi
agir metaller yan1 sira U ve Th gibi niikleer enerjinin hammaddesi olarak kullanilan nadir
metallerin geri kazanimlar1 ayn bir 6nem tasimaktadir. Metallerin geri kazamimlar1 veya
uzaklastinlmasinda en yaygin olarak kullanilan yontemler kimyasal ¢oktlirme, zardan
stizme (membran filtrasyonu), ¢oziicii oziitlemesi (solvent extraction), iyon degigimi ve
adsorpsiyondur (kat1 faza ekstraksiyon). Bu yontemler arasinda adsorpsiyon, kullanim
kolaylig1 ve maliyet avantaji nedeniyle en tercih edilen yontemlerden biri olmustur [1,2].
Uygun bir adsorban yiiksek adsorpsiyon kapasitesi, yiiksek adsorpsiyon hizi, ekonomiklik
ve tekrar kullanilabilirlik &zelliklerine sahip olmalidir. Aktif karbon, kil, zeolit ve bazi
polimerler yaygin olarak kullamlan adsorbanlar arasinda anilmaktadir. Bunlardan, smektit
grubu killerden olan montmorilonit/bentonit yiiksek su tutma kapasitesi ve ekonomik
adsorban Ozellikleriyle metal adsorpsiyonu ¢aligmalarinda kullanilirlar ancak adsorpsiyon
ve kolon uygulamalarinda sulu ortamlardaki agregasyon ve/veya koagiilasyonlar sonucu
istenmeyen tlirde hidrodinamik o6zellikler olusturmalari, bunlarin kullanimini sinirlayan
ozelliklerdir. Bir adsorban adayinin yiizey modifikasyonu veya birden fazla adayin
bilesimi ile olusturulan melez (hibrit) adsorbanlarin kullanilmasi, istenmeyen adsorban
ozelliklerin giderilmesi igin bir segenektir.

Bu ¢alismanin amaci, Bentonit (B)’in bir sentetik polimer olan poliakrilonitril (PAN) ile
bentonit-poliakrilonitril (B-PAN) kompozitinin hazirlanmasi, PAN’in yiizeylerinin
amidoksim modifikasyonuyla  poliakriloamidoksim  (PAO) ve  bentonit-

poliakriloamidoksim (B-PAO) yapilarina doniistiiriilmesi, bu yapilarin adsorban ozelliklerinin
Pb”* ve UO,? icin aragtirimasidir.

2. DENEYSEL YONTEM
2.1 Verilerin Degerlendirilmesi
2.1.1 Adsorpsiyon Izotermlerinin Degerlendirilmesi

Adsorpsiyon c¢aligmalarinda Olcillen denge derisimleri kullamlarak, adsorplanan Q
miktarlari (mol kg ™),

Q=|:Ci G :|XV

g

Denkligi ile hesaplanmistir. Burada Cj; adsorplananin baglangi¢ derisimini (mol LY, Cq;
denge derisimini (molL™), g; adsorplayicimin kiitlesini (kg), V ise ¢ozelti hacmini (L)
tanimlamaktadir.
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Arastirmada, deneysel yolla elde edilen Q-Cy4 izotermlerinin degerlendirilmesinde sulu
cozeltilerden adsorpsiyonlarin karakterizasyonunda genellikle tercih edilen Langmuir, ve
Freundlich modelleri kullanilmigtir. :

Bunlardan Langmuir modelinde adsorpsiyonun gergeklestigi aktif merkezler adsorban
ylizeyinde homojen dagilmis olup, adsorbamin maksimum adsorpsiyon kapasitesi bu
merkezlerin dolmasi anlamina gelen adsorbana 6zgili siddet ozellikli bir biiyiikliiktiir.
Denklik

_K,CX,

Q_1+KLC,,

ile verilir. Burada Q (mol kg'l) her bir denge derisimine (Cq4; mol L'l) kars1 gelen miktari,
X1, maksimum adsorpsiyon kapasitesini (mol Kg'l) ve K. (L mol?) ise adsorpsiyon
enerjisi ile ilgili bir denge ifade eden parametredir.

Freundlich modelinde adsorpsiyon, adsorban yiizeyinin heterojen &zellidi ile degisir ve
denklem

Q= XFCdﬁ

ile verilir. Burada adsorplanan madde miktari (Q/mol kg'l), adsorpsiyon kapasitesi (Xg) ve
yiizey heterojenligi (B, 0<p<1) olarak tanimlanan Freundlich sabitleri ile orantilidir.

Olusturulan Q-Cq4 izotermlerinin Langmuir ve Freundlich modellerine uyumu SigmaPlot
grafik ve istatistik program kullanilarak bulunan uyumluluk (regresyon) katsayist ‘r’ ile
denetlenmistir. Bulunan ‘r’ degerlerine asagidaki t-regresyon testi uygulanms [3] ve
anlamlilik icin p<0.01 esigi se¢ilmistir.

)
‘/il—-rzi

2.1.2 Adsorpsiyonun Sicakhikla Degisiminin (Termodinamik) Degerlendirilmesi

Adsorpsiyon sirasinda entalpi degisimi, entropi degisimi, serbest entalpi degisimi ve denge
sabiti belirlenerek adsorpsiyon olay: termodinamik olarak incelenebilir.

Sabit sicaklik ve sabit basingta kurulan adsorpsiyon dengesi sirasinda adsorplanmus
fazin kimyasal potansiyeli ‘p’, gazin u=u°+RTln(p/p°) kimyasal potansiyeline esit
olacagindan
In(p/p®)= (u- p’YRT=AG/RT
AG =RT In (p/p")= -RT In K

esitligi yazilabilir. Buna gore adsorpsiyon denge sabiti ile adsorpsiyon denge basinci
arasinda, K= 1/(p/p0) iligkisi vardir. Burada AG adsorpsiyon serbest entalpisini
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géstermektedir. Yukanidaki bagintilar kullanilarak ve seyreltik ¢ozeltiler igin basing yerine
derisim (C) alinarak Gibbs-Helmholtz denklemi ile van’t Hoff esitligi bulunur.

(aanj _ (alan _{alnC)_ AH _ g
aT ), oT oT ) RT? RT?
Buradaki AH adsorpsiyon strasindaki 1s1 aligverisine esit olan ve izosterik adsorpsiyon 1s1s1

(qi) adi1 verilen adsorpsiyon entalpisini gostermektedir. Adsorpsiyon serbest entalpisi (AG),
adsorpsiyon entalpisi (AH) ve adsorpsiyon entropisi (AS) arasindaki

AG=AH-T AS
iligkisinin van’t Hoff esitligi ile birlestirilerek diizenlenmesinden ise,

ng=-201,285

RT R

denkligi elde edilir. Bu arastirmada, ilgilenilen adsorbana sabit b1r derisimden 3 farkli
s1cakhktak1 adsorpsiyon ¢aligmasindan adsorplanan miktar (mol kg™ 1le denge derisimi
(mol L") arasindaki orandan K degerleri (dagilim katsayisi, L kg") hesaplanmus ve
bunlarin In K — 1/T dogrusal iliskisinden yararlanilarak; dogrunun egim ve kesiminden AH
ve AS hesaplanmistir. AG= AH-TAS iliskisinden de T=298 K i¢in AG hesaplanmugtir.

2.1.3 Adsorpsiyonun Zamanla Degisiminin (Kinetik) Degerlendirilmesi

Adsorpsiyon kinetigini agiklamaya yonelik aragtirmalar bir sulu fazdan kat1 faza
adsorpsiyonun ikinci dereceden bir kinetik ifade ile aciklanabilecegini kamitlamustir {4,5].
Ikinci derece ifadesi yalanci ikinci derece adsorpsiyon denklemi olarak da bilinen

t 1 t

= +—
0, kQi Q

esitligidir. Burada Qg (mol kg h herhangl bir t siire (dk) sonunda deneysel hesaplanmig
adsorplanan miktart, k (mol kg dk™) ikinci dereceden adsorpsiyon hiz sabitini ve Qy (mol
kg 1 ise deneylerden bulunan verilerden elde edilen (t/Qq — t) grafiginin yalanci ikinci
derece denkleme uyumundan bulunan adsorpsiyonun sona erdigi durumdaki adsorplanan
miktarin kuramsal degerini tamimlamaktadir. Adsorpsiyonun baglangi¢ hizimn ‘H’ (mol kg
! dk'") hesaplanmasinda ise .

H =kQ;
denklemi kullanilir.

Weber ve Morris’e [6] (1963) gore hiz belirleyen basamagin adsorban pargaciklari icindeki
tasinim (intraparticle diffusion) olmasi durumunda, ‘k;* par¢acik i¢indeki tagimm hiz sabiti
olmak iizere

Qd — kitO.S
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denkligine gore ¢izilen (Qq — t*%) grafiginin orijinden gecen bir dogru vermesi gerekir, aksi
taktirde elde edilen grafik iki dogrusal bilesenden olusur.

2.2. B-PAO Kompozitinin Hazirlanmasi

B-PAN hazirlamak igin bentonit iizerine akrilonitril monomeri eklenmis, karigim
magnetik kanistincida 15 dk karstirildiktan sonra akrilonitril fazlasi dekentasyon ile
alinmustir. Kalan karisimda bentonit {izerindeki akrilonitril monomeri polimerlestirilerek
PAN olusumu saglanmigti. PAN ve B-PAN vyapilarindaki siyano grubu igerikleri
hesaplanarak amidoksimlegstirme islemi uygulanmigtir. Amidoksim modifikasyonu ile elde
edilen poliakriloamidoksim (PAQ) ve bentonit-poliakriloamidoksim (B-PAQ) yapilar su
ile yikanarak kurutulduktan sonra, tanecik boyutu -100 um olacak sekilde ogiitiiliip
kullanilmak tizere kapali kaplarda saklanmustir.

2.3.Pb?* ve UO,** Adsorpsiyonu

Tiim adsorpsiyon ¢alismalarinda 0.1 g adsorban 10 mL ilgilenilen iyon derisimini igeren
cozelti ile etkilestirilmis ve 24 saat bekletildikten sonra denge ¢ozeltisindeki iyon derisimi
Olciilmiistiir. Bu aragtirmalarda baslangi¢ adsorpsiyon pH’1 ¢alisilan metal iyonunun kendi
ortam pH’1 olarak secilmistir.

Pb* ve UO* iyon derlsnnlennm saptanmasi 1§lemmdc Once Pb igin 1.2x10° 4. 8x10 3
mol L' (25-1000 ppm) ve UO,* icin 9. 3x10°-3.7x10° mol L (25-1000 ppm) der1§1m
arahgindaki cozeltilerden 50 uL almarak 3 mL 6.9x10° molL"' PAR (pH=8.5 Tris-HCI
tamponu) ile karistirilong, olusan renkli kompleksin sogurum degerleri spektrofotometrik
yontemle (UV-VIS spektrofotometre, SHIMADZU, 160 A model, Japonya) Pb** icin 520
nm’de UO,** icin ise 528 nm’de okunmustur [7] . Olgiilen sogurum degerlerinden ayar
egrileri cizilmis ve bu ayar egrllermden yararlanarak adsorpsiyon sonrasi denge derisimleri
_saptanmustir. YOntemin dogrulugu Pb* icin Arsenazo(IIl) kompleks olusumunun UV-Vis
spektrofotometrik, U0, igin ise y-spektrometrik {Nal(T1) dedektor ile kombine maestro
yazilim programi i¢eren] yontemler ile denetlenmistir.

3. DENEYSEL SONUCLAR

3.1 Yapisal Karakterizasyon
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Sekil 2. B (a), PAN (b) ve B-PAN (c¢) ile ilgili 15000 kat biiyliltmenin yapildigi SEM
goriintiileri

Intensity
B(124 &)

BPAN (136 )

Sekil 3. B ve B-PAN’1n XRD spektrumlan

PAN spektrumunda gozlenen C=N ait 2200 cm™'’deki pik siddetinin PAO ve B-PAO
kaybolmast veya azalmasi, buna karsin 1650 cm™ ’deki C=N ve 900-920 cm™ “deki oxim
grubundaki N-O gerilimlerini tanimlayan piklerin PAO ve B-PAO’da gdzlenmesi
amidoksimlesme ile ilgili kamtlardir. B ve PAN ile B-PAN’a ait SEM goriintiiler
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kiyaslandiginda B-PAN yiizey morfolojisi her iki yapidan da farklidir, B-PAN yiizeyi
tomurcuklu goriiniimlii (makro-gézenekli) bir morfoloji gostermektedir. B yapisina PAN
katilmast ile tabakalar aras1 uzaklilik 12.4 A’dan 13.6 A’e agilmugtir.

3.2. Adsorpsiyon Izotermleri

Q7 mol kg"

Q/mwlke™t

03r

e _Q T
i T
02} —~= o
Pttty -
A5
.7/ o e
R #—— e T g T Fyhnbtt
W7 e
po2* 0.1 ;7//
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U0y g / o
Langmui / ° L0
Freundlich / .
b/ —-—  Langowir
.............. Freundiich
1, J 00' L i
5 6 0 § 2 3 4
Caxl0® rmol 1! cgut0® /mol 17!

(@

(b)

Sekil 4. Pb”** ve UO,*" adsorpsiyonunun derigimle degisimi ve bunlarin Langmuir ve
Freundlich modellerine uyumu (a) PAO, (b) B-PAO

Cizelge 1. PAO ve B-PAO yapilarina Pb** ve UO,>" iyonu adsorpsiyon i¢in izotermlerden
tiiretilen Langmiur-Freundlich parametreleri (X ; maksimum adsorpsiyon kapasitesi)

Langmuir
X /molkg" K;/Lmol' 'R?

Pb*

PAO 0.74 353
B-PAO 0.26 (1.04)” 2180
U0, 2+

PAO 0.31 1980
B-PAO 0.14 (0.56) 25900

0.996

0.769

0.951

0.963

1Y

Freundlich
B8 R
18.5 0.57 0.980
0.83 0.22 0912
870 0.81 0.931
0.32 0.15 0.791

" Adsorpsiyon parametrelerinin Langmuir ve Freundlich modellerine istatistikse] uyumu p<0.01 esiginde

anlamhdir

" Miktarlar B-PAO (1/4) yapisimn igerdigi PAO igerigine gore normalize edilmistir
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Elde edilen izoterm goriiniimlerinin, her iki adsorbanin da Pb>* ve UO,** iyonlarina yiiksek
ilgisi (high affinity) oldugu ve adsorpsiyonun kimyasal nitelik gosterdigi anlamim tagiyan
Giles simflandirmasina gore L ve H tipte oldugu bulunmugstur [8]. Deneysel adsorpsiyon
izotermlerinin Langmuir ve Freundlich modellerine uyumundan hesaplanan parametreler
Cizelge 1’de sunulmustur. Langmuir modelinden bulunan ‘tek tabaka adsorpsiyon
kapasiteleri, X;’ kiyaslandiginda siralamamn Pb**>UQ,** olarak PAO>B-PAO 6zellik
gosterdigi goriiliir. Adsorpsiyonun enerjetik olarak istemliliginin 6lgiisii olan K; degerleri
kiyaslandiginda B-PAO>PAO siralamasinda ve ézellikle UO,”" icin olmak iizere B-PAO
lehine ¢ok biiyiik bir artig. oldugu goriilmiistir. Bu durum, PAO’da metal iyonu ile
kompleks olusturmaya uygun amidoksim uglarimn her ikisi de giicli Lewis asidi
ozellikteki Pb>" ve UO,™" i¢in ¢ekiciliginin B yapisinda var olan Al-O ve Si-O uglarinin
elektronegativite nedenli katkist ile daha artmasi olarak yorumlanmustir.

3.3. Adsorpsiyonunun Sicakhikla Degisimi
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Sekil 5. Pb** ve UO,”" adsorpsiyonunun sicaklikla degisimi ve dogrusalliga uyumu (a)
PAO, (b) B-PAO

Cizelge 2. PAO ve B-PAO yapilarina Pb>* and UO,”" adsorpiyonunu ile ilgili
termodinamik parametreler

AH/ kJ mol! AS/Jmol' K™! AG/ kJ mol’! R’
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Pb**

PAO 54.9 247 -18.8 - 0.899
PAO;B' 27.6 137 -13.3 0.999
@y

PAO 52.4 223 -13.9 0.992
PAO-B 33.4 154 -12.6 | 0.998

Cizelge 2’deki entalpi degisim degerleri bu arastirma igin adsorpsiyonu, 1s1 alan, AH>0
(Endotermik), siire¢ olarak tanimlamaktadir. Bu arastirmanin konusu olan iyonlarin PAO
ve B-PAQO’ya adsorplanan miktarimn artan sicaklikla artmasi, sonu¢ olarak bu
adsorpsiyonun entalpi kontrollii bir siire¢ oldugunu gostermistir [9]. Entropi degisimi de
entalpide oldugu gibi beklenen disinda pozitif degerli, AS>0 olarak bulunmustur. ideal gaz
adsorpsiyonunda gaz molekiillerinin kati1 faz yiizeyinde daha diizenli bir yapiya gegisi
nedenli entropi degisimi negatif (AS<0) degerlidir. Bu arastirma i¢in AS>0 bulgusu;
iyonlarin kat1 fazda daha diizenli bir yapiya gegiyor olmasina ragmen, bir biitiin olarak
adsorpsiyon siireci sonucu Kkati-¢Ozelti ara yilizeyindeki entropi degisimi olarak
agiklanmigtir. Adsorpsiyon serbest entalpi degisimi (AG) beklenildii gibi siirecin
kendiliginden oldugunu tamimlayan negatif degerli olarak bulunmustur. Olayin
adsorbanlara gére istemlilik derecesi PAO lehine ve Pb**>UOQ,*" olarak bulunmustur.

3.4. Adsorpsiyonunun Kinetik incelenmesi
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Sekil 3.24: Pb®* ve UO,*" adsorpsiyonunun yalanci ikinci derece kinetik ifadesine
(Dogrusal, t-Q,) ve pargacik igine diflizyon modeline (Hiperbolik, t**-Q) uyumu (a) PAO,
(b) B-PAO

Cizelge 3. PAO ve B-PAO yapilarina Pb** and uo,* 1yonlarinin adsorpsiyonunun yalanci
1kinci derece kinetik hiz parametreleri

kx10% /mol kg min™ Qy/ mol kg™ Qu/mol kg Hx10*mol kg''min 'R’
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Pb2*

PAO 5.7 0.24 0.25 33 0.988
B-PAO .32 0.18 0.19 1.0 0.990
U0,

PAO 12 0.34 0.32 14 4 ©0.996
B-PAO 1.4 0.12 0.12 0.2 0.991

" Istatistiksel olarak anlamli korelasyon, p<0.01

Cizelge 4. PAO ve B-PAO yapilaria Pb** and UO,*" iyonlarinin adsorpsiyonunun
parcacik igerisine difiizyon hiz parametreleri

kix10*/mol kg 'min®? : *R?
Pb**

PAO 6.7 0.937
B-PAO 33 0.958
uo,”

PAO 6.2 0.968
B-PAO 2.6 0.920

" Istatistiksel olarak anlamh korelasyon, p<0.01

Cizelgeden de goriildligi gibi deneysel veriler hem yalanci ikinci derece [4] hem de
Weber-Morris (1963) [6] modellerine uyumu istatistiksel olarak olduk¢a anlamhidir
(p<0.01), bu uyum deneysel olarak ulasilan Q4 ile modelden hesaplanan Qi degerlerinin
yaklagik aym degeri veriyor olmasi ile sabitti. Weber-Morris modelinden hesaplanan
pargacik igerisine diflizyon hizlan da ikinci derece kinetik parametrelerle paralellik
gostermektedir. lkinci derece hiz denklemine miikemmel uyum ve Weber-Morris
modelinden iki dogrusal bilesen elde edilmesi (birincisi adsorban yiizeyine hizli taginim,
ikincisi ise pargacik icine taginilma ilgili) birlikte degerlendirilmesinden; adsorpsiyonun
derisime bagl, kimyasal oldugu ve hiz belirleyen basamagin iyon degisimi/kompleks
olusumu oldugu sonucuna varnlmstir [4, 5].

Bulunan hiz sabiti, baslangi¢c hiz1 ve pargacik igerisine taginim hiz degerleri her iki iyon
icin de PAO>B-PAO siralamasindadir. Burada da PAQO’ya olan ilginin digerlerine gore
daha yiiksek bulunmasi ¢arpicidir; B-PAO melez yapisina adsorpsiyon hizi PAO’ya gore
azalmigtir. Bu durum aragtirmasi yapilan melez adsorban aleyhine gériinse de, iyon
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adsorplanmis PAO asidik ¢ézeltilerde hidroliz olarak amidoksim 6zelligini kaybetmekte
iken B-PAO yapilan bu tiir ¢ozeltilere direng gostermekte yapisal 6zelligi degismeden
tekrar kullanilabilmektedir.

4. TARTISMA VE SONUC

B ve PAN bilesenleri ile olusturulan B-PAN’in FT-IR, XRD spektrumlann ve SEM
goriintiilerinin yapisal karakterizasyon i¢in kiyaslanmalari sonucu PAN’in B yapisina
katilarak melez yapilar olusturduklar1 B’de tabakalar arasi agilma olarak saptanmis, SEM
goriintiilerindeki morfolojik degisim izleri ise bunun kanit1 olarak degerlendirilmistir. PAN
bilesenli bu melez yapilardaki -CN uglarinin amidoksime déniistiiriildiigii bunlar ile PAO,
B-PAO’nun FT-IR spektrumlarimin kiyaslamasi ile kanitlanmistir. B-PAO ve Z-PAO
yapilarina Pb?* ve UO,”" iyonlanmin adsorpsiyonuna pH etkisi incelenmis ve bunun
sonucu olarak her iki iyon ve yapilar i¢in adsorpsiyonun pH=1-3 araliginda artan pH ile
arttig1 saptanmigtir. Bu da arastirma siirecinde izlenen iyonlarin ¢6zeltilerindeki kendi pH
degerlerinde ¢alismanin dogrulugunu gostermistir.

PAO ve B-PAO yapilaria Pb** ve UO,** adsorpsiyon ¢aligmalar sonucunda olusturulan
izotermlerin Langmuir ve Freundlich modellerine uyumu gosterilmis, her iki modelden de
maksimum adsorpsiyon kapasitelerinin birbirini dogrular nitelikte oldugu saptanmus,
kapasiteler PAO temelinde kiyaslandiginda ise Pb?>">UQ,*" olmak iizere B-PAO>PAO
siralamasinda  bulunmugtur. Iyonlarin  yapilara olan adsorpsiyon ilgisi PAO
modifikasyonuyla birlikte anlamh bir sekilde artmistir. PAO ve B-PAO’ya Pb*" ve UO,*
adsorpsiyonunun sicaklikla degisimi aragtinlmasindan, bir biitiin olarak adsorpsiyon
stirecinin endotermik (1s1 alan) ve artan entropi 6zelliklerini tasidigi ancak negatif degerli
serbest entalzpi degerleri ile kendiliginden yiiriidiigii sonuglar1 bulunmugtur. PAO ve B-
PAO’ya Pb*" ve UO,*" adsorpsiyonu kinetiginin arastirilmasi sonuglari adsorpsiyon
stirecinin hem yalanci ikinci dereceden kinetik modele hem de Weber-Morris modeline
uydugunu gostermistir. Her iki modelden de elde edilen hiz sabitleri, her iki iyon i¢in de
PAO>B-PAO siralamasinda bulunmustur. Modellerle ilgili sonuglarin kiyaslanmasidan
ise adsorpsiyon hizini belirleyen basamagin kimyasal adsorpsiyon oldugu gériilmiistiir.
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