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LULETASI iISLETME ATIKLARININ KURSUN GIDERIMINDE
KULLANILABILIRLIGININ INCELENMESI

Nihal BEKTAS ve Salim ONCEL
Gebze Yiiksek Teknoloji Enstitiisii, Cevre Miihendisligi Boliimii, 41400, GEBZE

Makalenin Gelis Tarihi: 27.10.2003

OZET: Cevre kirliligi agisindan sorun olusturan agir metallerden biri de kursundur. Kursun, genelde metal,
metal kaplama sanayi ve madencilik faaliyetleri atiksularindan kaynaklanir. Metal sanayi atiksular1 nicelik
agisindan az olmakla birlikte, toksik 6zellikte olmalar: ve biyolojik birikime ugrama nedeniyle alic1 ortama
verilmeden Once aritilmalari gerekmektedir. Liiletasi olarak bilinen sepiyolitin Eskisehir bolgesinde
ekonomik yataklar1 bulunmaktadir. Bir ¢ok kullanim alani bulunan sepiyolitin en 6nemli kullanim
alanlarindan biri de siis esyalari (biblo, pipo, taki vs) yapimidir. Bu sektorlerden ¢ikan kirint1 ve toz seklinde
olan degerli atiklarinin aritma teknolojilerinde 6nemli bir adsorban olarak kullanabilirligi diistiniilmektedir.
Bu ¢alismanin amaci, lilletasiin islenmesi sirasinda olusan atiklarin sulu ¢ozeltilerden kursun gideriminde
kullanilabilirliginin incelenmesidir. Bu amagla, kesikli sistem kullanilarak sulu c¢ozeltilerinden kursun
giderimin zamana gore degisimi izlenmis, reaksiyon kinetikleri Lagergren, Elovich ve yalanc ikinci
dereceden kinetik reaksiyon gibi degisik modellerle degerlendirilmistir. Her bir model icin adsorpsiyon
oran sabitleri hesaplanmis, bu sonuglardan da kursun giderim prosesinin, yalanci ikinci mertebe kinetik
modeli izledigi goriilmiistiir. Ayrica, Langmuir ve Freundlich gibi denge izoterm esitliklerine uygunlugu
analiz edilerek, adsorpsiyon sabitleri saptanmistir. Denge prosesinin en iyi Langmuir izotermine uygunluk
gostermis ve maksimum adsorpsiyon kapasitesi 22.5 mg/g olarak bulunmustur.

Anahtar kelimeler: Kursun giderimi, liiletasi, kinetik modeller, denge izotermleri.

An Investigation of Lead Removal Using Liiletasi Process Wastes

ABSTRACT: Lead is one of toxic pollutant, which causes severe environmental problems. The main
industrial sources for lead include metal finishing, mining and mineral processes, and oil refining industries.
Lead can accumulate along the food chain and is not amenable to biological degradation. Therefore
wastewater, containing lead needs to be treated before discharging to the receiving medium. Sepiolite
deposits, also known as liiletas:, are widely distributed around Eskisehir. The most important use of
sepiolite is to manufacture of jewellery, tobacco-pipe, vase etc.. These manufacturers produce large amount
of waste sepiolite in the form of crumb and powder, which can be used as adsorbent in the wastewater
technology. The aim of this work is to evaluate the removal of lead from aqueous solution using waste
sepiolite. The sorption kinetics were tested for the pseudo-first order, pseudo-second order reaction and
Elovich equation at different experimental conditions. The rate constants of sorption for all these kinetic
models were calculated. Good correlation coefficients were obtained for the pseudo second-order kinetic
model showing that lead uptake process followed the pseudo-second order rate expression. Langmuir and
Freundlich isotherm constants and correlation coefficients for the present system were calculated and
compared. The equilibrium process was described well by the Langmuir isotherm model with the maximum
sorption capacity of 22.5 mg/g of lead on sepiolite.

Key words: Lead removal, sepiolite, kinetic models, isotherm models.



GIRIS

Kursun yaygin olarak kullamilan  bir
endiistriyel hammadde olup, gevresel ve biyolojik
sistemin her evresinde kirletici olarak bulunabilir.
Kursunun  yerkabugundaki  konsantrasyonu
ortalama 10 mg/L civarindadir. Dogadaki yaygin
bilesikleri kursun siilfiir (galenit), kursun karbonat
ve kursun oksit seklindedir. Gri renkli olup,
metalik parlakliga sahiptir. Korozyona kars:
dayanikli  ve kolayca sekillendirilebilen bir
metaldir (Harrison, 1996; Vernet, 1991).

Kursun, cevreye dogal veya antropojenik
kaynaklardan yayilabilir. Dogal kaynaklar olarak,
volkanik ve metamorfik kayalar ile topraklarin,
sedimentlere ve havaya kursun birakmalarn ile
volkanik patlamalar ile orman yangin gibi olaylar
sayilabilir. Antropojenik kaynaklar olarak ise,
petrol endiistrisi, piller, boyalar, kursunlanmis
cam, levha ve boru, kibrit, fotograf materyalleri ve
patlayicilarin tiretimi gibi endiistriyel faaliyetler
verilebilir (Nriagu, 1989; Vernet, 1991).

Kursun ¢ok zehirli bir element olup ¢ok diisiik
seviyelerde bile zararli etkilere neden olur.
Insanlarda kisa siireli kursuna maruz kalma
sonucu beyin, bdbrek hasarlar1 ve mide
hastaliklar1 ortaya ¢ikar. Uzun donemli olarak
kursuna maruz kalma sonucunda da kan, merkezi
sinir  sistemi, tansiyon ve D
metabolizmasina etki eder (Tiirk Tabipler Birligi-
TTB, 2001). Ozellikle cocuklarda kursunun gelisme
donemlerini yavaslattigi, biiytimeyi durdurdugu
saptanmistir. Yiiksek kursun seviyelerine maruz
kalan, kadin ve erkeklerde da iireme fonksiyonun
ve sinir sistemi bozukluklarmma neden oldugu
belirtilmistir.

Arntim uygulanmamis dogal sularda kursun
seviyesi ¢ok diisiiktiir. Icme sularinda ise kursun
genellikle su sebeke hattindaki borulardan
kaynaklanmaktadir. igme suyunda kursun Avrupa
Toplulugu (EC) ve Diinya Saglik Tegkilati (WHO)
10  pg/L  seviyesini  tavsiye  etmektedir
(europa.eu.int; WHO, 1993). Tiirkiye’de ise bu
deger Tiirk Standartlar: Enstitiisii (TSE) tarafindan
50 pg/L olarak belirlenmistir (TS266, 1997). Su
Kirliligi Kontrol Yo&netmeligi (SKKY) bazi
endiistriyel sektorlerden kaynaklanan atiksular

vitamin
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i¢in, gore alic1 ortamlara kursun desarjindaki simr
degerleri 0.5-2.0 mg/L araliginda vermistir (SKKY,
1998).

Atiksulardan kursun gideriminde, ¢oktiirme,
koagtilasyon, iyon degistirme, adsorpsiyon, ters
osmoz, elektro-diyaliz, kimyasal indirgeme,
ylikseltgenme gibi yontemler kullanilabilir (Peters,
1996). Bu  yontemlerin  uygulanmasindaki
zorluklar, ekonomik olmamalar1 gibi nedenlerden
dolay1  ¢evreye duyarli  bolgesel  olarak
saglanabilen ucuz materyallerin adsorban olarak
kullanildig1r  sistemlere ihtiya¢ duyulmustur.
Liiletas1 olarak da bilinen sepiyolit minerali
yliksek agir metal tutma kapasiteleri nedeniyle
uygun bir adsorban olarak kullanilabilir (Helios,
1985; Brigatti ve ark., 2000; Balc1 ve ark., 2002;
Rytwo ve ark., 2002; Kara ve ark. 2003; Agim,
2003).

Sepiyolit Mgs (SisO15) (OH)2 4H20 bilesiminde
bir magnezyum hidrosilikattir. Kristal yapisi
amfibollere benzer, fakat silisyum tetraederlerden
olusan zincirler arasindaki bosluklarda su
molekiilleri  bulunur. Yap1 silisyum-oksijen
tetraederlerinin olusturdugu {iclii zincir igerir
(Si120s1). Boylece tabakali ve zincir yapil silikatlar
arasinda bir gecis olusturur. Kompakt, beyaz,
sarimsi renkte, bazen gézenekli goriintimiindedir.
Yogunlugu ortalama 2 g/cm? tiir. Levha yapisina
sahip diger kil minerallerine gore daha nadir
bulunmalari, dokusal Ozellikleri, kristal
yapilarindaki  siireksizliklere = bagh
tarafindan saglanan yiiksek yiizey alanlar ile
adsorpsiyon 6zelligi, porozitesi, kristal morfolojisi
ile  kompozisyonun bagli uygun nitelikli
fizikokimyasal Ozellikleri, sepiyoliti degerli bir
hammadde ve adsorban haline getirmistir (DPT,
2001).

Liiletas1 olarak bilinen sepiyolitin Eskisehir
bolgesinde ekonomik yataklar1 bulunmaktadir. Bir
¢ok kullanim alan1 bulunan sepiyolitin en 6nemli
kullanim alanlarindan biri de siis esyalar1 (biblo,
pipo, taki vs) yapimdir. S6z konusu yorede bir
¢ok igletme bu sektorde iiretim yapmaktadir. Bu
sektorlerden ¢ikan kirinti ve toz seklinde olan
degerli atiklarmin aritma teknolojilerinde 6nemli
bir adsorban olarak kullanabilirligi
distniilmektedir.

kanallar
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Bu c¢alismanin amaci, lilletaginin islenmesi
sirasinda olusan atik liiletaginin sulu ¢ozeltilerden
gideriminde kullarilabilirliginin
incelenmesidir. Bu amagla liiletagi ile kursun
gideriminin adsorpsiyon reaksiyon kinetikleri ve
denge izoterm esitliklerine uygunlugu analiz
edilerek, reaksiyon kinetik ve denge izoterm
sabitleri saptanmustir.

kursun

MATERYAL VE METOT
Kimyasal Maddeler

Calismada kullanilan tiim maddeler % 98
saflikta olup, on isleme tabi tutulmadan

kullanilmiglardir. Tim deneylerde distile su
kullanilmigtir. Stok kursun c¢ozeltileri, Pb(NOs)2
(Merck) kullanilarak hazirlanmistir. Deneylerde
kullanilan liiletast Eskisehir
yoresindeki siis esyalar1 {ireten bir imalat¢inin
uretim sirasinda olusan atik maddelerinden
almmistir (Sekil 1). Kullanilan lilletasi sekilde
goriildiigii gibi talas/ kirpint1 goriiniimiindedir. Bu
nedenle  numunelere tane boyu analizi
yapilamamigtir. Liiletasinin Rigaku D-max 1000
model diffractomer cihazi ile yapilan XRD analizi
Sekil 2'de verilmistirr XRD sonuglarindan
kullanilan adsorban maddenin sepiyolit (liiletast)
oldugu belirlenmistir. Sepiyolitin fiziksel ve
kimyasal baz1 6zellikleri giris kisminda verilmistir.

numunesi,
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Sekil 1. Deneylerde kullanilan liiletasinin dijital fotograf makinesi ile ¢ekilmis goriiniisii.
Figure 1. The photograph of sepiolite sample taken by digital camera.
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Sekil 2. Deneylerde kullanilan liiletaginin XRD analizi.
Figure 2. XRD spectrum of sepiolite sample used.



Deneysel Calismalar

Kesikli sistemde adsorpsiyon deneyleri sabit
sicaklikta calisabilen galkalayici (GFL 1068 marka)
ile yapimistir. Pb(NOs)2 kullanilarak, kinetik
calismalar igin 50 ve 100 mg/L kursun igeren
cozeltiler hazirlanmistir.  Izoterm  calismalari
yapilmasinda 1000 mg/L stok kursun c¢ozeltisi
hazirlananmis, bu ¢Ozeltisinden istenen
konsantrasyonlarda seyreltme yapilmistir (10, 25,
50, 100, 200, 500, 750, 1000 mg/L). Calismalarda bu
¢ozeltilerden 25’ser ml alinarak 100 mL’lik
erlenlere konulmus ve {izerine 0.25 g miktarda
liletas1  ilave edilmistir.  Numunelerindeki
baslangic ve denge kursun konsantrasyonlar
(THGA:Graphite Furnace Transverse Heated
Graphite  Atomizer)  Atomik  Adsorpsiyon
Spektrofotometresi (AAS 6000 SIMAA Model,
Perkin Elmer) grafit firin teknigi kullanilarak
Olciilmistiir.

Adsorpsiyon izoterm Modelleri

Adsorpsiyon bir fazda bulunan iyon veya
molekiillerin diger bir fazin tizerinde yogusmasi
olarak tanimlanabilir. Adsorpsiyon izotermleri ise
bir ylizeye adsorbe olan adsorban igin denge
sartlarni gosterir. Matemetiksel olarak bu denge,
adsorpsiyon izotermleri ile ifade edilir. Diger bir
deyisle izotermler, sabit sicaklikta adsorbanin
birim agirlig1 basina adsorplanan madde miktar:
ile cozeltide kalan madde miktar1 arasindaki
iliskiyi gosteren egri olarak da tanimlanabilir. Bir
adsorbanin kapasitesini bulmak icin agsagidaki
esitlik kullanilir (Seader and Herley 1998).

_(C,=C)V

m

Burada;

ge:Denge durumundaki kat1 fazda tutunan madde
konsantrasyonu (mg/g)

Co:Adsorplanan maddenin  veya  Kkirleticinin
(adsorban) baslangi¢ konsantrasyonu (mg/L),
m:Cozeltideki adsorbanin miktari(g),
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Ce:Denge durumunda sivi fazda kalan madde
konsantrasyonu (mg/L)

V:Kullanilan ¢6zeltinin hacmini (L)
gostermektedir.

Adsorbsiyon izotermi su ve atiksu aritimi
uygulamalarinda yaygmn olarak kirleticilerin
adsorpsiyon  davranisim1 = tanimlamak  igin
kullanilir. Boylece bir adsorbanin, o6zellikleri
bilinen bir atik sudaki kullaniminin ekonomik
olup olmayacagini, aritim verimi ve adsorban
maddenin kirlenme Omriiniin ne kadar olacag:
bulunur. Glntimiizde bir ¢ok farkli izoterm
modelleri ortaya konmustur. Su ve atiksu aritimda
Langmuir and Freundlich izoterm modelleri en
yaygin sekilde kullanilan modellerdir.

Langmuir Izoterm Esitligi

Homojen ylizeylerdeki adsorpsiyona
uygulanir. Adsorban {izerinde ayni enerjiye sahip
sabit sayida aktif bolge bulundugunu ve
aktivasyon enerjisi sabit oldugu varsayimlarina
dayanir. Adsorpsiyon tek tabaka seklinde olusur.
Maksimum adsorpsiyon, adsorban yiizeyine
baglanan molekiillerin artik hareket etmedigi,
doygun  bir tabaka olusturdugu andaki
adsorpsiyondur. Adsorpsiyon hizi; adsorplanan
maddenin  konsantrasyonu  ve
ortiilmemis ylizeyi ile dogru orantihidir. Bu
izotermde adsorplanan molekiiller arasinda bir

adsorbanin

girisim yoktur (Langmuir, 1918). Langmuir
modelinin  lineerlestirilmis  esitligi  asagida
verilmigtir:

— 2
" (Q)(Q) 2

Burada;
Q%(mg/g) ve b (L/mg): Langmuir izoterm sabitleri.
Q%aym1 zamanda teorik olarak adsorplama
kapasitesini
gostermektedir.

Adsorpsiyon c¢alismalarindan elde edilen
deneysel verilerden bulunan (C./g.) degerlerine
karsi C. degerleri arasinda cizilen dogrulardan
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yararlanarak Langmuir izoterm sabitleri, Q° ve b
bulunur.

Freundlich izoterm Esitligi

Freundlich esitligi bir ¢ok adsorpsiyon verisini
tanimlayan ampirik bir esitliktir. Bu model
adsorbanin  yiizeyinin esit olmadigmi ve
adsorplanacak iyonlar/molekiiller arttikga prosesin
daha da komplekslestigini savunur. Bir bagka
deyisle adsorbanin yiizeyi tamamen kaplansa da
adsorplama isleminin devam edecegini soyler.
Dolayisiyla maksimum tek kat adsorpsiyon olmaz.
Freundlich esitligi dogrusallagtirilmis olarak
asagidaki sekilde tanimlanr:

logq, =logK, +nlogC, 3)

Burada Kr ve n: Freundlich izoterm sabitleridir.
Eger log(qe)'ye karsi log(Ce)grafige gecirilirse
sabitleri  hesaplanabilir. = Freundlich
izoterminde dogrunun egimi n olur. Dogrunun
orijinden uzaklig1 log(Kr) degerini verecektir. Bu
uzaklik kabaca tutulma kapasitesini ve egim de
adsorpsiyonun  siddetini = gosterir. = Ancak
Freundlich denklemi, Langmuir denkleminden
farkli olarak ¢ok diisiik konsantrasyonlarda lineer
bir adsorpsiyon ifadesine ulasamaz. ¢ok yiiksek
konsantrasyonlarda Langmuir denklemine
benzerlik gosterir. Ciinkii yiizey tamamen
kaplandiginda n bir limite yaklasmak zorundadir.

izoterm

Adsorpsiyon Kinetik Modelleri

Adsorpsiyon kinetikleri sorpsiyon
reaksiyonunun mekanizmasin1 ve reaksiyonun
tirtinii  tamimladigr  igin  attksu  artiminda
onemlidir. Kinetikler sulu ¢ozeltideki iyonlarin
tutunma hizmi ve kati-¢ozelti araytiiziindeki
optimum zamanin bulunmasini aciklarlar. Bir
¢ozeltide bulunan adsorbatin bir adsorban
tarafindan  adsorplanmast  dort  basamakta
gergeklesir. IIk olarak adsorbat, adsorbani
kapsayan bir film tabakasi sinirma dogru difiize
olur. Daha sonra film tabakasma gelen adsorbat
buradaki durgun kisimdan da gegerek adsorbanin

gozeneklerine dogru ilerler. Sonra adsorbanin
gozenek bosluklarinda hareket ederek
adsorbsiyonun meydana gelecegi yiizeye dogru
ilerler. En son olarak da adsorbatin adsorbanin
gozenek ylizeyine tutunmasi meydana gelir
(sorpsiyon). Genelde ikinci ve iiclincii basamaklar
hiz belirleyicidir. Bu c¢alismada yaygin olarak
kullanilan modellerden Lagergren, Elovich ve
yalancr  ikinci mertebeden  kinetik model
esitliklerine gore analiz yapilmisgtir.

Lagergren Kinetik Modeli

En yaygin kullanilan adsorpsiyon
kinetiklerinden olan Lagergren amprik kinetik
modeli asagidaki gibi ifade edilebilir (Lagergren,
1898). Bu ifade birinci dereceden hiz ifadesidir.

k
1 —g)=1 ——ad ¢ 4
og(q, —q,) =log(q.) 3303 (4)

Burada ka4, birinci mertebeden hiz sabiti veya
Lagergren kinetik model hiz sabitini (I/dak), gt ise t
aninda adsorplanan kursun konsantrasyonunu
(mg/g) gostermektedir.

Bu esitlikte (qe—qt)/t (zaman) grafige gegirilirse
lineer dogrunun egimi Kas katsayisinin degerini
verecektir.

Yalana ikinci Mertebeden Kinetik Model

Adsorpsiyon verilerinin analizinde kullanilan
diger bir kinetik modeldir (Ho and McKay, 1999).
Yalanci ikinci mertebeden kinetik model asagidaki
esitlikle tanimlanr.

(Lj = () ©)

q9,) kg, 4q.

Burada, k yalanc ikinci mertebeden hiz sabitidir
(g mg/dak).

Bu esitlige gore (t/qy), t'ye karsi grafige
gegirilirse k hesaplanabilir.



Elovich Modeli

Elovich kinetik model esitligi asagidaki sekilde
tanimlanir (Yiacoumi and Chi Tien, 1995):

@ =%1n(aﬂ)+%ln(t) ©

Bu esitlikte;
sabitleridir:
o baslangi¢ adsorpsiyon hiz sabiti (mg/g dak),
B : desorpsiyon sabiti (g/mg).

Bu esitlige gore (qr)-In(t)’ ye kars1 grafige
gecirilirse elde edilen dogru denkleminden
Elovich sabitleri o ve B hesaplanir.

o ve B Elovich model kinetik

N. BEKTAS - S. ONCEL

SONUC VE TARTISMA
Baslangi¢ Kursun Konsantrasyonu Etkisi

Farkli baslangig kursun iyonu
konsantrasyonlarinda (50 ve 100 mg/L) zamana
bagh olarak birim sepiyolitin adsorpladigi kursun
miktarinin ~ (qY) zamana  gore  degisimi
incelenmistir. Sonuglar adsorplama kapasitesi ve
giderme verimi olarak tablo ve grafik olarak
verilmigtir (Sekil 3 ve Tablo 1). Sicaklik 20°C,
karistirma hizi 175 rpm ve pH=5.8 olarak
alinmistir. Baslangi¢ kursun konsantrasyonlar: 50
ve 100 mg/L olarak secilmistir.

10 100 | -

. | " #':f_—:,r—al————’
= £
(=2 =
2 6 £ 60 -
3 e
= 4 D 40 -
C3 —e—100 mg/L BN —e—100mg/L

21 —=—50 mg/L 20 - —m—50mg/L

0= . . . . . . : : : 0 i i i i i i i i i

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
t (dakika) t (dakika)
(a) (b)

Sekil 3. Liiletasi ile kursun iyonlarinin giderimi iizerine temas siiresi ve baslangi¢ kursun iyonu
konsantrasyonu etkisi.
Figure 3. Effect of initial lead concentrations for removal capacity of sepiolite.

Tablo 1. Kursunun zamana gore degisimini gosteren grafigin say1 degerleri.
Table 1. Effect of initial lead concentrations for removal capacity of sepiolite in the form of data table.

=100 mg/L =50 mg/L
t (dak) qt (mg/g) %R qt (mg/g) %R

5 7.789 77.89 4.370 87.40
10 7.889 78.89 4.427 88.54
15 8.150 81.50 4.815 96.30
30 8.652 86.52 4.830 96.60
60 8.850 88.50 4.945 98.90
90 9.156 91.56 4.954 99.08
120 9.450 94.50 4.961 99.23
180 9.550 95.50 4.989 99.79
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Sekil 3'de goriildiigii gibi ilk 20 dakikada
giderimin ¢ok hizli oldugu ve giderim veriminin
% 90'nun {iistiine ¢iktig1 bulunmustur. Bu sonuglara
gore, vyaklasik 80 dakikada sonunda sulu
¢ozeltideki konsantrasyonlar1
dengeye gelmektedir. Daha 6nce de belirtiligi gibi
bir ¢6zeltide bulunan adsorbatin bir adsorban
tarafindan adsorplanmasi sirasindaki reaksiyon
dort basamakta gerceklesir. Ik basamak olarak
adsorbat, adsorbani kapsayan bir film tabakasi
smirina  dogru  diftize olur. Bu genelllikle
adsorpsiyon diizeneginde karistirma oldugu igin
¢ogunlukla ihmal edilir ve iyi bir karisma
oldugunda adsorpsiyon hizina etki edemeyecegi
diistiniiliir. Ikinci basamakta film tabakasma gelen
adsorban buradaki durgun kisimdan gecerek
adsorbanin  gozeneklerine dogru ilerler. Bu
basamak genellikle adsorpsiyonun ilk bir kag
dakikasinda gerceklesir. Sonra adsorbat gozenek
bosluklarinda hareket ederek adsorbsiyonun

kursun iyonu

meydana gelecegi yiizeye dogru ilerler. En son
olarak da adsorbatin adsorbanin gozenek
ylizeyine tutunmasi meydana gelir (sorpsiyon). Bu
calismada adsorpsiyonun ilk dakikalarda ¢ok hizli
olmas: iiglincli basamagmn yani adsorbatin
kullanilan adsorbanin gézeneklere ilerleme hizinin
(intra-particle difiizyon) ¢ok hizli olmasi ile
aciklanabilir.

izoterm Modelleri

Liiletast atiklar1 ile kursun adsorpsiyonun
izledigi izoterm modelini bulmak amaciyla
kursunun denge halindeki konsantrasyonu ile
adsorbanin iizerinde tutulan konsantrasyonunun
degisimi Sekil 4’de verilmistir. Bu sonuglarin
Denklem 2 ve 3 ile verilen Langmuir ve Freundlich
izoterm modellerine uygunlugu analiz edilmistir
(Sekil 5a,b ve Tablo 2).

qe(mglg)
L 4

*@

0 100 200 300 400 500 600 700 800
Ce(mg/L)

Sekil 4. Liiletasi ile kursun giderim izoterm egrisi.

Figure 4. Equilibrium isotherm plot for lead removal using sepiolite.
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Sekil 5. Liiletasi ile kursun gideriminin a)Langmuir ve b)Freundlich izoterm modellerine uygunlugu.
Figure 5. The Langmuir a) and Freundlich b) plots for lead removal using sepiolite.
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Tablo 2. Izoterm grafiklerinin say1 tablosu.
Table 2. Data table for the isotherm graphs.

Kursun
konsantrasyonu Ce qe Ce/qe logce logqe

(mg/L)
10 0.201 0.979 0.2051 -0.6968 -0.0088
25 0.252 2.474 0.1018 -0.5986 0.3935
50 0.613 4.938 0.1241 -0.2125 0.6936
100 3.88 9.612 0.4036 0.5888 0.9828
200 67.5 13.245 5.1000 1.8296 1.1220
500 298 20.2 14.752 2.4742 1.3053
750 528 22.2 23.783 2.7226 1.3463
1000 777 22.3 34.843 2.8904 1.3483

Deneysel sonuglardan elde edilen izoterm
esitlikleri Tablo 3’de ve sabitleri ise Tablo 4’de
verilmistir. Bu esitliklerden elde edilen regrasyon
katsayilar1  (R?) incelendiginde; adsorpsiyon
prosesinin Langmuir izotermine (R?=0.997) en iyi
uydugu goriilmektedir. Liiletas: ile kursun iyonu
adsorpsiyonun Langmuir izotermine uymasi
lilletas1 ylizeyinin, enerji bakimindan {iniform
oldugu ve dolayisiyla ile ayni adsorpsiyon
aktivitesine sahip oldugunu ilgili teorilere gore
ifade etmektedir. Liiletas1 yiizeyine adsorbe olan
kursun iyonlar1 arasinda bir etkilesim ya da
rekabet olmadigindan kursun iyonlar1 yiizeyde,
mono-molekiiler bir tabaka olusturarak

tutulmustur. Lagmuir esitliginden atik liiletasinin

teorik kursun giderme maksimum kapasitesi 22.5
mg/g olarak bulunmustur.

Kinetik Modeller

Elde edilen deneysel veriler sirasiyla Denklem
4-6 ile ifade edilen Lagergren kinetik model,
Elovich kinetik model ve yalana ikinci
mertebeden kinetik model esitliklerine gore analiz
edilmistir (Sekil 6, Tablo 7).

Bu kinetik modellerden elde edilen katsayilar
Tablo 5’de verilmistir. Kursun giderim prosesinin
hangi giderim modeline uydugu regrasyon
katsayilarma (R?) bakilarak bulunmustur. Buna
gore deneysel verilerin en iyi yalana ikinci
mertebe kinetik modeline uydugu goriilmektedir.

Tablo 3. Deneysel olarak bulunan Langmuir ve Freundlich izoterm denklemleri.
Table 3. The isotherm equations found by experimental data.

Langmuir izoterm Esitligi

Freundlich izoterm Esitligi

Ce/qe = 0.611+0.0444C.

log(qge) = 0.5562+ 0.3038 log (Ce)

Tablo 4. Deneysel olarak bulunan Langmuir ve Freundlich izoterm sabitleri.
Table 4. The isotherm constants found by experimental data.

Langmuir Izoterm Sabitleri

Freundlich izoterm Sabitleri

Qo b R2

Kr ar R2

22.52 0.0726 0.9967

3.599 0.3038 0.8647
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Tablo 5. Kinetik model katsayilari.
Table 5. Kinetic model constants.

Lagergren Modeli Elovich Modeli Yalanc1. Iklflu Merte.b eden
Konsantrasyon Kinetik Modeli
Kaa*108 R? o B R? k R?
50 mg/L -30.39 0.874 | 3.0810° 5.675 0.827 0.34 1
100 mg/L -25.79 0.920 | 3.1910° 1.968 0.978 0.55 0.999
12 05
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S 8- M 05 75 100 125 1 200
= 100 mg/L
2 o -
= | .__.__l___.———l—"—l }é
& 4 @ 100 mg/L g 8
21 " 50 mg/lL -2
0 ‘ ‘ ‘ ‘ 25
0o 1 2 3 4 5 6 s
In(t) t (dakika)
(a) ()
40
30
2
10 4 100mg/L
® 50 mg/L
0
0 25 50 75 100 125 150 175 200
t (dakika)
()
Sekil 6. a) Elovich, b) Lagergren, c) Yalanc ikinci derece kinetik modelleri.
Figure 6. a) Elovich, b) Lagergren, c) Pseudo-second order plots for lead removal using sepiolite.
Tablo 7. Kinetik grafiklerin say1 tablosu.
Table 7. Data table for kinetic model plots.
Hdal) Co=50 mg/L Co=100 mg/L
Ce(mg/L)|q: (mg/g)|log(qe-q)|] t/q: In(t) |Ce(mg/L)|q: (mg/g)|log(qe-qr)| t/q: In(t)
5 6.30 4370 | -0.2146 | 1.144 | 1.6094 | 22.11 7.789 | 0.2357 | 0.6419 | 1.6094
10 5.73 4427 | 02572 | 2.258 | 2.3025 | 21.11 7.889 | 0.2097 | 1.2675 | 2.3025
15 1.85 4815 | -0.7825 | 3.115 | 2.7080 18.5 8.150 | 0.1335 | 1.8404 | 2.7080
30 1.70 4.830 | -0.8239 | 6.211 | 3.4011 13.48 8.652 [ -0.0665 | 3.4674 | 3.4011
60 0.55 4945 | -1.4559 | 12.133 | 4.0943 11.5 8.850 [ -0.1804 | 6.7796 | 4.0943
90 0.458 4954 | -1.5883 | 18.166 | 4.4998 8.44 9.156 | -0.4509 | 9.8296 | 4.4998
120 | 0.385 4961 | -1.7328 | 24.186 | 4.7874 5.5 9.450 | -1.2218 | 12.6984 | 4.7874
180 | 0.105 4.989 -- 36.075 | 5.1929 4.5 9.550 -- 18.8481 | 5.1929
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SONUC

Bu ¢alismada Eskisehir yoresinden atik madde
halinde alian ve liiletas1 olarak bilinen sepiyolitin
sulu c¢ozeltilerden kursun giderimi amaciyla
kullanilabilirligi incelenmistir. Bu amagla kesikli
sistemde kursunlu ¢ozeltiden kursun gideriminin
zamana gore degisimi incelenmis, elde edilen
verilerin adsorpsiyon kinetik modelleri ve denge
izotermlerine uygunlugu incelenmistir. ~Atik
lilletag1 ile kursun giderimi yalanc ikinci derece

N. BEKTAS - S. ONCEL

agiklanmigtir. Kursun iyonu adsorpsiyonun denge
sartlarinda Langmuir izoterm modeline uydugu
bulunmustur. Langmuir izotermine uymasi
lilletas1 (sepiolit) yiizeyinin, enerji bakimindan
tiniform oldugunu ve yiizeye adsorbe olan kursun
iyonlarinin ~ mono  molekiiler bir tabaka
olusturdugunu gostermistir. Kullanilan deneysel
sartlarda  liilletasiin  kursun  giderimindeki
maksimum  kapasitesi 22.5 mg/g olarak
bulunmustur. Boylelikle s6z konusu yorelerde
bulunan bir ¢ok isletmeden kaynaklanan kirint1 ve

kinetik =~ modeline  uydugu  bulunmustur.
Adsorpsiyonun ilk dakikalarda gok hizli gelismesi,
adsorbatin  sepiyolitin gozeneklerine ilerleme
hizinin (intra-particle difiizyon) ¢ok olmas: ile

toz seklindeki atiklarin aritma teknolojilerinde
onemli bir adsorban olarak kullanilacag:
gosterilmistir.
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