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Bu c¢alismada, genlestirilmis perlit kullanilarak endiistriyel sizint1 suyundan adsorpsiyon
yontemi ile Pb(Il) gidermi arastirilmustir. Pb(II) gideriminde pH, temas siiresi ve
adsorbent miktarinin  etkisi  degerlendirilmistir.  Adsorpsiyon  mekanizmasini
degerlendirmek icin Elovich modeli, partikiil i¢i difiizyon (Weber-Morris) ve yalanci
ikinci derece reaksiyon kinetigi modeli olmak {izere ii¢ kinetik model test edilmistir.
Sonug olarak, genlestirilmis perlit tizerine Pb(Il) adsorpsiyonu i¢in en iyi uyum gosteren
kinetik model olarak yalanci ikinci derece reaksiyon kinetigi modeli tanimlanmistir
(R>0.99). Kimyasal adsorpsiyon, endiistriyel sizinti suyundan kiitle transferi yerine
adsorpsiyon isleminin belirleyici agamasidir. Partikiil i¢i diflizyon modelinden elde edilen
verilere gore, adsorpsiyon birden fazla adimdan olugmaktadir. Son kisimdaki
adsorpsiyonun partikiiller arasi difizyon oldugu gergegine dayanirken birinci boliimdeki
adsorpsiyon  film  difiizyonudur. Pb(II)’nin  genlestirilmis  perlit {izerindeki
adsorpsiyonunda film difiizyonu ve partikiil i¢i difiizyon islemleri anlamlidir. Bu
calismadan elde edilen sonuglar, genlestirilmis perlitin endiistriyel sizintt suyundan
adsorpsiyon yoluyla Pb(IT)’nin giderilmesi i¢in etkili bir alternatif adsorbent oldugunu
gostermektedir.
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In this study, the removal efficiency of Pb(Il) from industrial leachate was investigated by
using expanded perlite by adsorption. The effects of pH, contact time, and adsorbent
dosage were examined on the Pb(Il) removal. The adsorption kinetics were tested to
understand the adsorption mechanism using three kinetic models, i.e., Elovich,
intraparticle diffusion, and the pseudo second order reaction kinetic models. As the result,
the best conformity kinetic model for Pb(11) adsorption on expanded perlite was described
as the pseudo second-order (R?>0.99). It is indicated that chemisorption is the
determining step of adsorption process rather than mass transfer from industrial leachate.
According to the data obtained from intraparticle diffusion model, the adsorption is
composed of more than one step. This can be attributed to the fact that the adsorption in
the final portion was the intraparticle diffusion while the adsorption in the first portion
was the film diffusion. Both film diffusion and intraparticle diffusion processes in the
adsorption of Pb(Il) on expanded perlite are significant. This study indicated that
expanded perlite was an influential alternative adsorbent for the removal of Pb(Il) by
adsorption from industrial leachate.
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Giris

Agir metal kirliligi kiiresel bir sorun olusturan en
onemli ¢evre problemlerinden biridir (Ozay ve ark., 2009;
Deng ve ark., 2013). Agir metaller biyolojik olarak
parcalanamayan, ekosistemde kisa ve uzun vadede risk
tastyan ve canlilarin  dokularinda birikebilen toksik
kirleticilerdir (Saadat ve Karimi-Jashni, 2011). Agir metal
kirliliginin temel kaynaklar1 endiistrilesme, tarimsal
aktiviteler, yanma olaylar1 ve trafiktir (Akpomie ve
Dawodu, 2014; Malamis ve Katsou, 2013).

Pb (II), agir metaller arasinda oOncelikli bir kirletici
olarak tanimlanan olduk¢a toksik bir metaldir (Modal,
2009). Pil imalati, tabakhane, baski, metal kaplama, petrol
isleme, madencilik, seramik ve cam endiistrileri Pb(Il)
desarj eden baslica endiistrilerdir (Fan ve ark., 2009;
Ahmad ve ark., 2009). Pb(ll), insanlarda hepatit, anemi,
sinir hastaliklar1, nefrit sendromu ve bobrek yetmezligi
gibi hastaliklara yol agabilmektedir (Naiya ve ark., 2009;
Karatas, 2012; Xu ve ark., 2008). Agir metal giderim i¢in
kimyasal ¢oktiirme, flotasyon, iyon degistirme,
elektrokimyasal aritim, solvent ekstraksiyonu, membran
filtrasyon, elektroliz, ters ozmos, koagiilasyon-
flokiilasyon ve adsorpsiyon gibi pek ¢ok yontem
kullanilmaktadir (Malamis ve Katsou, 2013; Paliulis,
2016; Olgun ve Atar, 2012). Bu teknolojiler arasinda
adsorpsiyon, su ve atiksudan agir metal gideriminde
etkili, pratik ve ekonomik yontemlerden biridir (Olgun ve
Atar, 2012). Son yillarda, literatiirde aktif karbona
alternatif olarak daha diisitk maliyetli ve yiiksek metal
adsorpsiyon kapasitesine sahip olan piring ¢eltigi
(Ponnusami ve ark., 2007), vermiculite (Turan ve
Ozgonenel, 2013), zeolite (Aydin Temel ve Kuleyin,
2016), diatomit (Salman ve ark., 2016), gyttja (Aydin
Temel, 2017) gibi pek ¢cok dogal adsorbent materyallerin
kullanildigr  goriilmektedir. Bu ¢alismada kullanilan
genlestirilmis perlit ise ¢ok dnemli bir dogal materyaldir.

Calismanin amaci genlestirilmis perlit kullanarak
endiistriyel atik sizinti suyundan adsorpsiyon yontemi ile
Pb(Il) giderimini arastirmasidir. Giderim verimi iizerinde
pH, adsorbent dozu ve temas siiresinin etkisi incelenmis
ve optimum degerler belirlenmistir. Adsorpsiyon
mekanizmasint ve adsorpsiyon karakteristik sabitlerini
belirlemek icin  adsorpsiyon kinetik  caligmalar
yiriitilmiistiir.

Materyal ve Metot

Endsiitriyel Atik

Endiistriyel atik Corum ilinde, Tiirkiye nin 6nde gelen
gelik, sfero ve pik dokiim tesislerinden biri olan
Kizilirmak Dokiim San. ve Tic. A.S’den temin edilmistir.
Endiistriyel atiktan sizinti suyu EPA’nin SW846°da yer
alan TCLP (Toxicity Characteristic Leaching Procedure)
yontemine gore olusturulmustur (EPA, 2008). Bu
yontemde, atik, 1: 20 oraninda ekstraksiyon sivisi ile
oziitlenmekte ve ardindan, sivi ve kati1 fazlar filtrasyon
islemi ile ayrilmaktadir.

Metal analizi i¢in ekstraktlarin pH degeri, HNOs3
kullanilarak 2’nin altina distiriilmiistiir. Numuneler analiz
edilinceye kadar sogutma (4°C) altinda saklanmistir. Elde
edilen endiistriyel sizinti suyunun 6zellikleri Tablo 1'de
verilmistir.

Tablo 1 Enddistriyel sizint1 suyunun 6zellikleri
Table 1 Properties of industrial leachate

Parametre Deger
pH 4,98+0,11
E, Iletkenlik, mS/cm 5,45+0,41
Zn, mg/L 367,25+23,43
Cu, mg/L 45,51+4,01
Pb, mg/L 24,434+3,43
Fe mg/L 15,81+2,21
Cd, mg/L 9,41+£2,13

Adsorbent

Bu ¢alismada kullanilan genlestirilmis perlit drnekleri
Izmir-Bergama’dan  temin edilmistir, Genlestirilmis
perlitin kimyasal kompozisyonu Tablo 2’de verilmistir,
Genlestirilmig perlit Ornekleri elekten gegirilmis ve
yiriitilen deneylerde 1 mm partikiil boyutuna sahip
genlestirilmis perlit kullanilmistir.

Tablo 2 Genlestirilmis perlitin kimyasal 6zellikleri
Table 2 Chemical characterization of expanded perlite

Bilesen Yow/w

Na.O 3,29
MgO 0,18
Al,Os 11,9
SiO; 72,9
P20s 0,02
CaO 0,79
TiO; -

MnO 0,05
K20 4,47
Fe20s3 0,53

Deneysel Prosediir

Adsorpsiyon denemeleri 250 mL’lik erlen igerisinde
100 mL endiistriyel sizinti suyu ile oda sicakliginda ve
200 rpm karistirma hizi ile inkiibatorli calkalayicida
gercgeklestirilmigtir, Adsorpsiyon siirecinin  ardindan
vakum filtrasyonu ile filtre edilen endiistriyel sizinti
suyundaki Pb(II) konsantrasyonu APHA (1985)’te verilen
standart ~ yOntemlere = gore  atomik  adsorpsiyon
spektrofotometresi  (UNICAM ~ 929)  kullamilarak
Ol¢tilmigstir (APHA, 1985), pH 1 M NaOH ve 1 M HCI
ile dijital pH metre (Sartorius PB20) kullanilarak
ayarlanmigtir, Adsorpsiyon verimi ve adsorbentin birim
agirligl basma adsorbe olan Pb(II) miktar1 (q) sirasiyla
Esitlik 1 ve 2 araciligryla hesaplanmustir,

CO - Ce
Verim (%) = (C—) x100 1)
X (Co—Co)V
a(mg/g) = 3=V @

Burada, C, ve C, sirasiyla numune iginde bulunan
baglangigtaki ve aritim sonrasi Pb(II) konsantrasyonlari
(mg/L), V ¢ozelti hacmi (L), m ise adsorbent miktar

(g)’dr,
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Bulgular ve Tartisma

pH 'nin Etkisi

Su ve atiksulardan kirleticilerin giderimi i¢in pH
O6nemli bir parametredir, Adsorpsiyon prosesinde pH,
adsorbentin ~ fonksiyonel  gruplarinin  aktivitesini,
iyonlasma  derecesini ve  atiksuyun  kimyasini
etkilemektedir (Aydin Temel, 2017), pH’in degigimleri
adsorbe edilen iyonlarin tiirtine, adsorbent tipine ve
atiksudaki davranigina baglidir (Bouljelben ve ark,, 2009),
Bu nedenle adsorpsiyon prosesinde farkli kirleticiler farkl
pH degerlerinde optimum giderime ulagmaktadir, Sekil
1’de genlestirilmis perlitin Pb(II) adsorpsiyonunda pH’in
etkisi verilmistir,
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Sekil 1 Pb(II)’nin adsorpsiyonu iizerinde pH’1n etkisi
Figure 1 Effect of pH on Pb(ll) adsorption
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Sekil 2 Pb(II)’nin adsorpsiyonu iizerinde adsorbent
dozunun etkisi
Figure 2 Effect of adsorbent dosage on Pb(Il) adsorption
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Sekil 3 Pb(II)’nin adsorpsiyonu iizerinde temas siiresinin
etkisi
Figure 3 Effect of contact time on Pb(Il) adsorption

Ramesh ve ark, (2013) tarafindan yapilan bir
calismada benzer sekilde pH’daki artig ile adsorpsiyon
kapasitesi artmistir (Ramesh ve ark,, 2013), Fakat alkali
kosullarda, giderim verimi sabit kalmistir, Bunun nedeni
diisiik pH'da pozitif yiiklii Pb (II) tiirlerinin baskin olmasi
ve genlestirilmis perlit ilizerindeki adsorpsiyonun daha
hizli gergeklesmesidir, Fakat yiiksek pH degerlerinde
farkli yiiklere sahip Pb(OH); ve Pb(OH)* gibi pek ¢ok
kursun tiiri vardir, Dolayisiyla kursun uzaklastiriimasi
muhtemelen Pb(OH)2'nin eszamanli olarak ¢okeltilmesi
ve Pb(OH)* nin emilmesi ile gergeklestirilir (Gupta ve
ark,, 2011).

Genlestirilmis Perlit Dozunun Etkisi

Adsorbent miktar1 adsorpsiyon stirecini
etkilemektedir, Adsorbent dozajindaki bir artig, temas
yiizeyi ve adsorbat arasindaki etkilesimi artirir, Boylece,
adsorbe edilen toplam kirletici miktar1 artar (Malamis ve
Katsou, 2013), Sekil 2’de Pb(II) adsorpsiyonunda
adsorbent dozunun etkisi verilmistir,

Pb(Il) giderim verimi {izerinde adsorbent dozunun
etkisini arastirmak i¢in 150 rpm karigtirma hizinda, 25°C
sicaklikta 10-100 g/L adsorbent miktarlarinda ¢aligmalar
yiriitilmiistir, Sekil 2’den gorildigi gibi 50 g/L’lik
optimum doza ulasincaya kadar adsorbent miktarinin
artmasiyla adsorpsiyon verimi artmistir, 50 g/L’den sonra
ise Pb(Il) gideriminde dengeye ulasilmistir, Yiriitiilen
diger galigmalarda optimum adsorbent dozu olarak 50 g/L
kullanilmaistir,

Temas Stiresinin Etkisi

Pb(I) adsorpsiyonu iizerinde temas siiresinin etkisi
degerlendirilmistir, Bu denemelerde, belirlenen optimum
pH degeri ve adsorbent dozu kullanilmistir, Temas
stiresinin etkisini gosteren grafik Sekil 3’de verilmistir,

Sekil 3’den goriildiigii gibi adsorpsiyon kapasitesi ilk
dakikalarda hizlica artmis ve sonra dengeye ulasmustir,
Denge anindan sonra temas siiresinin artmasi adsorpsiyon
performansi tizerinde 6nemli degisimlere yol agmamustir,
elde edilen bulgulara gore denge anindaki adsorpsiyon
kapasitesi 0,649 mg/g’dr,

Kinetik Caliymalar
Adsorpsiyon, adsorbentin davranisini anlamak ve hiz
kontrol asamasini degerlendiren adsorpsiyon

mekanizmasini incelemek igin ¢ok sayida kinetik model
vardir, Bu calisma kapsaminda, genlestirilmis perlitin
Pb(IT) adsorpsiyon oran sabitleri, Elovich, partikiil i¢i
diftizyon ve yalanci ikinci derece reaksiyon kinetigi
modelleri ile hesaplanmuistir,

Elovich kinetik modeli kimyasal adsorpsiyonu
karakterize etmektedir (Singha ve Das, 2011), Elovich
esitligi asagidaki sekilde yazilabilir:

1 1
= —In -
%=z (aB) + ﬂlnt ®)
Burada, q;, adsorpsiyonun t zamanindaki adsorpsiyon
kapasitesi (mg/g); a, kimyasal adsorpsiyon hizimi ifade
eden Elovich model sabiti (mg/g dk); t, temas stiresi (dk)
ve f, kimyasal adsorpsiyon igin aktivasyon enerjisi ve
yizey kapsami i¢in bir sabit (g/mg)’tir, Her iki model
sabiti, q; ile Int arasindaki grafikten kesme ve egimden
belirlenmektedir (Sekil 4).
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Sekil 4 Pb(I) adsorpsiyonu icin Elovich kinetik modeli
Figure 4 Elovich model for Pb(Il) adsorption
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Sekil 5 Pb(II) adsorpsiyonu i¢in partikiil i¢i difiizyon
kinetik modeli
Figure 5 Intraparticle diffusion model for Pb(1l)
adsorption
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Sekil 6 Pb(11) adsorpsiyonu igin yalanci ikinci derece
reaksiyon kinetik modeli
Figure 6 Pseudo-second order kinetic model for Pb(1l)
adsorption

Tablo 3 Genlestirilmis perlitin Pb(Il) adsorpsiyonunda
kinetik model parametreleri

Table 3 The parameters of kinetic models for Pb(ll)
adsorption

Kinetik Modeller Parametre Deger
Yalanci ikinci derece | Qe mg/g 0,731
reaksiyon kinetigi k2 g/mg dk 0,074
modeli R? 0,997

o mg/g dk 0,273
Elovich modeli B g/mg 6,510
R? 0,960
Kisz  mg/g sa 0,086
C: mg/g 0,038
Partikiil ici difiizyon R;2 0,992
modeli Kigz mg/gsa 0,009
C: mg/g 0,535
Ro? 0,819

Film difiizyonu, partikiiller aras1 difiizyon ve
adsorpsiyon, adsorbent partikiillerine adsorbat transferini
belirleyen basamaklardir, Bu adimlar adsorpsiyon
dinamikleri hakkinda bilgi verir, Weber ve Morris
tarafindan Onerilen partikiil i¢i difiizyon modeli agsagidaki
sekilde agiklanmaktadir (Allen ve ark,, 1989):

q: = Kigt*? + € 4)

Burada, q:, adsorpsiyonun t zamanindaki adsorpsiyon
kapasitesi (mg/g); Kig, partikiil ii difiizyon modelinin hiz
sabiti (mg/g sa); t, temas siiresi (sa); C, siur tabakasi
kalinligr ile ilgili bilgi veren bir sabit (mg/g)’tir, Kig ve C
degerleri, t¥2 ile q; arasindaki grafigin egimi ve kesim
noktasindan hesaplanmaktadir (Sekil 5).

Yalanct ikinci derece kinetik modeli, atiksudan boya,
organik madde ve metal iyonlarimin adsorpsiyonu igin test
edilmigtir (Wen ve ark,, 2006), Bu model, adsorpsiyon
isleminde  kimyasal izolasyonun baskin  oldugu
varsayimma dayanmaktadir (Liao ve ark,, 2012;
Lagergren, 1989), Ho ve McKay tarafindan gelistirilen
model asagidaki sekilde ifade edilmektedir (Ho ve
McKay, 1999):

t _ 1 +t (5)
q  k2q%  q.

Burada, ge ve @; swrasiyla denge ve istenen t
zamanindaki adsorpsiyon kapasiteleri (mg/g); t, temas
stiresi (dk), ko, model hiz sabiti (g/mg dk), Model hiz
parametreleri, t/qt ile t arasindaki grafigin egimi ve kesim
noktasindan bulunmaktadir (Sekil 6).

Genlestirilmis perlit ile Pb(II) adsorpsiyonuna ait
kinetik model parametreleri Tablo 3’de verilmistir, Tablo
3’den gorildigi gibi yalanct ikinci derece reaksiyon
kinetigi modeline ait verilerden elde edilen korelasyon
faktorii degeri diger modellerin degerlerinden daha
biiyiiktiir, Bununla birlikte, hesaplanan denge adsorpsiyon
kapasitesi  (ge) deneylerden  denge  adsorpsiyon
kapasitesine daha yakin bulunmustur, Bu veriler, yalanci
ikinci  dereceden reaksiyon kinetigi  adsorpsiyon
mekanizmasinin ~ baskin  oldugunu ve  Pb(Il)’nin
genlestirilmis perlit izerindeki kimyasal adsorpsiyonunu
aciklamaktadir,

Elovich ve yalanct ikinci derece reaksiyon kinetigi
modelleri  difiizyon  mekanizmasim1  tam  olarak
aciklayamamaktadir, Bu nedenle partikiil i¢i difiizyon
modeli verileri onemlidir, Sekil 2’de goriildiigi gibi
adsorpsiyon birden fazla adimda ger¢eklesmistir, Grafigin
ikili yapist deneylerin ilk ve son asamalarinda
adsorpsiyonun degisebilir Olciide olmasidan
kaynaklanmistir, Son asama adsorpsiyonun partikiil igi
difiizyon oldugunu gosterirken ilk agama adsorpsiyon film
difiizyonu ile aciklanabilir (Aydin Temel, 2017; Kumar
ve ark,, 2011), Sekil 2’de goriildiigii gibi, agir metal
iyonlarinin,  adsorpsiyon  isleminin  baslangicinda
parcaciklar arasinda hizla dagilmis oldugunu ve daha
sonra, partikiil icerisindeki difiizyonun yavagladigini
gostermektedir, Bu g¢izgilerin orijinden sapmasi,
partikiillerin tasinmasinda tek hiz smirlayict adim
olmadig1 anlamina gelmektedir.
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Sonuclar

Calismada, endiistriyel atik sizinti suyundan Pb(II)
giderimi kesikli adsorpsiyon ¢aligmalari ile genlestirilmis
perlit kullanilarak arastirilmigtir, Caligmanin sonuglari
asagida 6zetlenmistir:

o Genlestirilmis  perlit, endiistriyel atik  sizinti
sularindan Pb(II) gideriminde etkili ve ucuz bir
alternatif adsorbent materyaldir,

e Genlestirilmis perlitin maksimum Pb(II) adsorpsiyon
kapasitesi 0,649 mg/g’dir ve

e Yalanci ikinci dereceden reaksiyon kinetik modeli,
deneysel verilerin daha iyi korelasyonlarini ortaya
koymustur, Bu model ¢iktilari, hiz sinirlayici adimin
difiizyon yerine kimyasal adsorpsiyon olabilecegini

onermektedir.
Calismadan  elde edilen bulgular biitiiniiyle
degerlendirildiginde, genlestirilmis perlitin  iyi  bir

adsorpsiyon performansi oldugu ve endiistriyel sizinti
suyundan Pb(Il) giderimi igin basariyla kullanilabilecegi
sonucuna varilmistir,
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