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OZET

Diinyada hizla artan c¢evre kirliligi tehlikeli boyutlara ulasmaktadir. Hava, su ve
toprakta eser ve toksik element seviyelerinde hizli bir artig goériilmektedir. Bunlar dogrudan veya
dolayli olarak insanlar1 olumsuz olarak etkileyebilir ve zararli biyolojik etkileri olusabilir. Eser ve
toksik elementin iyonlari, kati bir maddenin iyonlari ile yer degistirilerek suda ¢oziinmeyen zararsiz
bir hale donistiiriilmesi uygulanan yontemlerden sadece biridir. Sentetik olarak yapilan iyon
degistirici maddeler, killi topraklar ve zeolitler bu amag i¢in kullanilmaktadir.

Bu ¢alismada, Istanbul igme suyunun temizlenmesi igin dogal zeolitin sezyum ve kursun
elementlerini adsorplama sartlart incelenmistir. Calismada sezyum ve kursun elementlerinin
cozeltileri hazirlanarak, deneyde kullanilan clinoptilolite olarak belirlenen zeolitin dagilim sabiteleri
(Ka) ve Freundlich izotrem egrisi saptanmustir. Ortam pH degerinin degisiminin bahsedilen
faktdrlere olan etkileri incelenmistir. 50 Ci aktivtede olan ®°Co radyoaktif kaynak ile 24 saat
1sinlanarak Kd ve Freundlich sogurma egrisi saptanmustir. Ornekler igindeki sezyum(Cs) ve kursun
(Pb) iyonu konsantrasyonlari, Enerji Dagilimli X-Isin1 Floresans (EDXRF) Analiz teknigi
kullanilarak hesaplanmustir.

ABSTRACT

The practical applications of natural zeolites widens increasingly. In the literature there
are data on the use of natural or treated zeolites in agriculture, treatment of radioactive liquid
wastes from nuclear power plants, purification of waters from soluble and insoluble particles,
use of zeolites in adsorption and catalysis, ect. The subject of this work is to study Cs and Pb
ions removal from aqueous solutions by means of natural clinoptilolites. The mentioned
zeolites were of Turkish origin. The distribution coefficient (K4) of the radionuclides decreased
with increasing the concentration of Cs and Pb ions. The effect of y- irradiation on their



activity was also investigated. The variation of distribution coefficients (Kq) with pH was
determined in a bach experiment.

1. GIRiS

Gozenekli bir yapiya sahip olan zeolitlerin 150 tiirliniin sentezi yapilmis ve 35
tiiriinin  de dogada bulundugu bilinmektedir (Naccacte 1983). Ulkemizde bunlardan
yedisinin ekonomik rezervler halinde bulundugu belirlenmistir.

Bu ¢aligmada amag, clinoptilolit tipi zeolitlerin, dogal halde sezyum ve kursun
elementlerini sogurma kapasitelerini incelemektir. Degisik konsantrasyonlarda hazirlanan
Cs cozeltileri clinoptilolit iizerine ilave edilerek dort giin bekletildikten sonra siiziilerek
dagilim faktorleri (Kd) ve Freundlich sogurma egrisi saptanmustir. Clinoptilolitin Kd faktori
0zelliginin, ortamin asit miktarindaki degismelerin etkileri de incelenmistir (Bassar1 v.d.
1996). Clinoptilolit tipindeki islem gdrmemis zeolitin y - radyasyonu ile 1sinlanmast sonucu
birakilarak sogurma 6zelliklerindeki degismeler de saptanmustir (Dyer 1995).

2. MATERYAL VE METOD

Calismada kullamlan &rnek Istanbul igme suyunun temizlenmesinde kullanilan
zeolit olup, XRD teknigi ile yapilan inceleme sonucunda clinoptilolit oldugu saptanmustir.

Omek 100°C'de 24 saat etiivde kurutulmus ve Ogiitiilerek deneylerde
kullanilmigtir.  Deneylerde kullanilan Cs c¢ozeltileri; CsCl kullanilarak hazirlanmustir.
Ornekler icindeki Cs iyonunun miktarim saptamak icin Enerji Dagilimli X-Isin1 Floresans
Analiz teknigi kullanilmigtir. Am-241 radyoaktif kaynak kullanilarak uyarilan Cs
elementinin karakterisitik Ko x-1ginlariin net sayim hizlari, temel parametre teknigi (FPT)
ile degerlendirilerek  miktarlar1 hesaplanmigtir. Deneyler 20°C'de yapilmistir. Asagida
verilen formiiller uyarinca Kd degerleri saptanmustir.

Ki(cm/g) = (Ao- A/ A1 x (V/m) (1)
Ao= Cozeltideki Cs iyonu konsantrasyonu (mg/cm?®)

A =Zeolit siiziildiikten sonra ¢dzelti konsantrasyonu (mg/cm?®)

V = kullanilan ¢dzeltinin hacmi (cm?)

m = kullanilan zeolitin miktar1 ( g)

Freundlich izoterm egrisi asagida verilen sekilde lineer olarak ifade edilebilir;
g=KxC @)
q = kullanilan zeolitin birim kiitlesinde adsorplanan Cs miktar1 (mg/g)

C = ¢ozeltinin igindeki Cs miktari(mg/1)
K, n = sabitler

Freundlich sogurma egrisi agsagida verilen sekilde de yazilabilir;

Ing=InK+nlinC 3)



Cs" kullanilarak yapilan deneyler ii¢ asamada siirdiiriilmiistiir. 1) Cs* miktarinin
degisiminin Ky faktdriine olan etkileri, 2) y- radyasyonunun Clinoptilolit'in Kq¢ faktoriine
olan etkileri ve 3) pH' nin degisiminin K4 faktoriine olan etkileri incelenmistir.

1) Cs+ miktarmin degisiminin Ky faktoriine olan etkileri: 500 mg clinoptilolit
tartilarak 0.2, 0.04, 0.06, 0.08 ve 0.Img/cm?® Cs* iyonlarimi igeren ¢ozeltiler icine
konularak 4 giin bekletilmistir. Clinoptilolit Whatman 42 filtre kagidi kullanilarak
stiziilmistiir.  Siiziildiikten sonra ¢ozeltilerin igerdigi Cs+ iyonlarinin derisimleri EDXRF
sistemi ile saptanmig ve veriler Tablo 1'de gosterilmistir. Sekil 1'de Ao konsantrasyonu ile
K faktorii arasinda gizilen egri goriilmektedir.

Tablo 1. 500mg Clinoptilolit ¢esitli konsantrasyonlarda Cs*
iyonu igeren ¢ozeltilerde hesaplanan Kd faktorleri

Ao (mg/cm®) A; (mg/cm?) K4 (cm?/mg)
0.02 0.0072 177
0.04 0.0148 170
0.06 0.023 160
0.08 0.035 129
0.1 0.065 54
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Sekil 1. 0.5g Clinoptilolit ve ¢esitli konsantrasyonlarda
Cs kullanilarak bulunmus dagilim faktorii grafigi

Clinoptilolit’in  elementleri adsorplamalarinin ifade edilmesi ic¢in Langmuir,
Dubinin-Radushkevich (D-R) ve Freundlich sogurma egrileri kullanilmaktadir (Akibah
1989, Aksoyoglu 1989). Bu calismada da  Sekil 2°de  gosterildigi gibi Freundlich
sogurma egrileri kullanilmstir. Cozelti i¢indeki Cs iyonu miktarinin degisiminin
Clinoptilolit’in adsorplamasina olan etkileri goriilmektedir.
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Sekil 2. Cs+ iyonlarmin 0.5 g Clinoptilolit kullanilarak
saptanmis Freundlich sogurma grafigi

2) y radyasyonunun Clinoptilolitin Ky faktoriine olan etkileri: Clinoptilolit, 50
Ci’lik Co-60 radyoaktif kaynak kullanilarak 24 saat igmlanmistir. Kaynak ile drnek
arasindaki uzaklik 3.5cm'dir.  Asagida verilen formiiler uyarinca zeolitin 1ginlama dozu
1.322.449 R/h olarak saptanmustir.

dD/dt=A x Ky x 1/F* ( R/h) “)
A, kaynagin aktivitesi (Ci),

Ky, Co-60 i¢in y doz sabiti [( R/h)x (m?/Ci)]
12, kaynak-6rnek arasindaki mesafe.

Tablo 2. 500mg Clinoptilolit ¢esitli konsantrasyonlarda Cs*
iyonu igeren ¢ozeltilerde hesaplanan Kd faktorleri

Ay (mg/cm?) A (mg/cm®) K4 (cm’/mg)
0.02 0.0072 100
0.04 0.0148 93
0.06 0.023 81
0.08 0.035 70
0.1 0.065 39

500 mg zeolit tartilmig ve siiziildiikten sonra ¢ozeltilerin konsantrasyonlari
EDXRF sistemi kullanilarak saptanmis ve sonuglar Tablo 2'de verilmistir. Sekil 3'te
Ao konsantrasyonu ile Kq4 faktorii kullanilarak c¢izilen egri goriilmektedir.
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Sekil 3. 0.5 gisinlanmig Clinoptilolit ve gesitli konsantrasyonlarda
Cs kullanilarak bulunmug dagilim faktorii grafigi

Sekil 4'te 1sinlanmis olan Clinoptilolit 6rneklerinin Freundlich sogurma Grafigi

goriilmektedir.
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Sekil 4. Cs+ iyonlarmin 0.5 gisinlannus Klinoptilolit kullanilarak
saptanmig Freundlich Sogurma grafigi

3) pH' min degisiminin Kqg  faktdriine olan etkileri : 0.02mg/cm?® Cs iyonu igeren
¢ozelti igine 500 mg Clinoptilolit konulmustur. Cozeltiler igine degisen miktarlarda HCI
ve KOH ile pHI, pH3, pHI0 ve pHI4 olacak sekilde uviversalindicator (Merck)
kullanilarak 6lgtilmiistiir. Sekil 5’te goriildiigi gibi pH degisiminin Kd faktorii {izerine
etkileri goriilmektedir.
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Sekil 5. Dagilim faktorii - pH degisimi grafigi

3. SONUCLAR VE TARTISMA

Clinoptilolit 500 mg alinarak 0.02, 0.04, 0.06, 0.08 ve 0.1 mg/cm3 Cs iyonu
iceren ¢Ozeltiler igine konularak dort giin  bekletilmistir. Sekil 1 de ¢ozelti
konsantrasyonunun artmasi, Kd faktoriiniiniin azalmasina yol agmaktadir.

Clinoptilolit miktar1 degistirilmeden, ortama ilave edilen Cs iyonu
konsantrasyonu ile Clinoptilolitin adsorpladigi Cs iyonu miktar1 arasinda cizilen
Freundlich sogurma egrisi Sekil 2°de goriilmektedir. ~ Freundlich sogurma egrisi Inq =
0.8297 InC - 4.5371 (r*>=0.98) olarak bulunmustur.

Sekil 3’te 24 saat Co-60 radyoaktif kaynak kullanilarak 1.322.449 R/h 1gimlanmis
olan zeolit, aym sartlarda Cs c¢ozeltisi kullanilarak 4 giin bekletildikten sonra
stiziilmiistiir. Yapilan deneylerde, 1ginlanmis 6rneklerde hesaplanan  Kd  faktorlerinin,
1sinlanmamig olan zeolit orneklerine gore azaldigi saptanmustir.

Sekil 4’te ise 1sinlanmug Clinoptilolit’in  Freundlich sogurma egrisi Inq =
0.7885 InC - 4.608 (1>=0.988) olarak saptanmustir.

Ayrica ilave edilen asit konsantrasyonunun degisimi Kd faktorii {izerinde 6nemli
farkliliklar yaratmaktadir. Kd Faktorii pH 6 civarinda maksimuma ulastigi  Sekil 5°te
goriilmektedir. Cozeltinin asidik veya bazik oldugu durumlarda Kd faktoriiniin yaklasik



olarak 5 misli daha az oldugu goriilmektedir. Pb elementi clinoptilolit tarafindan
adsorplandig1 gozlenmistir. Yapilan hesaplamalar sonucunda %43 oraninda kullandigimiz
zeolit tarafindan tutuldugu saptanmustir.
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