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Diisiik Maliyetli ve Cevre Dostu Adsorbentler ile Sulardan Arsenik Giderimi

Seda TOZUM AKGUL'", Sehnaz Sule KAPLAN BEKAROGLU?

OZET: Dogal ve antropojenik kaynaklar yoluyla alic1 ortamlarda yaygin halde bulunan arsenik, toksik
ve kanserojen Ozelliklerinden dolay1 halk saglig1 agisindan son yillarda yer alt1 ve yer {istii sularinda
karsilagilan en onemli sorunlardan biridir. Bu c¢alismada, dogal ve atik materyallerden elde edilen
diisiik maliyetli ve ¢cevre dostu adsorbentler kullanilarak arsenigin adsorptif giderimi arastirilmistir. Bu
amagla dogal malzeme olarak pomza, atitk malzeme olarak kirmizi ¢amur ve celikhane ciirufu
secilmistir. Temas siiresinin ve adsorbent dozunun etkisi kesikli deneyler yapilarak arastirilmistir. Test
edilen adsorbetler ile %50-95 arasinda arsenik giderimleri saglanmistir. Deneysel datalarin modifiye
Freundlich izoterm modeline uydugu belirlenmistir. Deneysel ¢alismalar, ¢elikhane clirufunun arsenik
gideriminde en etkili adsorbent oldugunu ve 3.058 mgAs g' maksimum adsorpsiyon kapasitesine
sahip oldugunu gostermistir. Celikhane cilirufunun yiiksek arsenik adsorpsiyon kapasitesi, i¢erisinde
yiiksek oranlarda bulunan demir oksit ve kalsiyum oksite baglanabilir. Mevcut calisma sonuglari,
celikhane cilirufunun arsenik gideriminde ticari aktif karbonlara iyi bir alternatif adsorbent
olabilecegini gostermektedir. Bununla birlikte bu atik materyallerin tekrar kullanilmasi ile atik bertaraf
probleminin dniine gegilecek ve ucuz ve etkili bir sekilde ¢evresel olarak cift tarafli fayda saglanmis
olacaktir.

Anahtar Kelimeler: Adsorpsiyon, arsenik, pomza, kirmizi ¢amur, ¢elikhane ciirufu

Removal of Arsenic From Water With Low Cost and Environmentally-benign Adsorbents

ABSTRACT: Arsenic, which is widespread in receiving environments through natural and
anthropogenic sources, is one of the most important problems encountered in ground and surface
waters in terms of public health in recent years due to its toxic and carcinogenic properties. In this
study, the adsorptive removal of arsenic was investigated by using low cost and environmentally-
benign adsorbents obtained from natural and waste materials. For this purpose, pumice was chosen as
natural material, red mud and steel slag were chosen as waste material. The influence of contact time
and adsorbent dosage was investigated using batch tests. 50-95% arsenic removal was achieved with
tested adsorbents. Modified Freundlich isotherm was found to provide the best fits to experimental
data. Experimental studies have shown that steel slag is the most effective adsorbent in arsenic
removal and has a maximum adsorption capacity of 3.058 mgAs g". The high arsenic adsorption
capacity of the steel slag can be attributed to the high content of iron and calcium oxide. The present
study results show that steel slag can be good alternative to commercial activated carbons for the
adsorptive removal of arsenic. Moreover, the reuse of this waste material will also provide a double-
side environmental benefit in an inexpensive and effective way.
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GIRIS

Arsenik, atom numarasi 33 olan ve yerkabugunda bol bulunan metaloidler arasinda 20. siradadir
(Yin vd. 2017). Arsenik elementi, toprak, sediment ve su gibi diinyanin bir¢ok yerinde oksitler halinde
bulunur. Dogada arsenik i¢in dort kimyasal oksidasyon durumu (-3, +3, 0 ve +5) vardir. Dogal olarak
olusan en yaygin arsenik bilesikleri, arsenit (H;AsOs; — As®") ve arsenattir (HAsO4> As’"). Yer iistii
sularinda genellikle HAsO42_ formunda bulunurken, yer alt1 sularinda ise daha reaktif ve toksik olan
H3AsOj3; formunda bulunmaktadir (Hao vd. 2018).

Arsenik ve arsenik bilesikleri yilizyillardir ticari ve endiistriyel olarak iretilmekte ve
kullanilmaktadir. Arsenigin giincel ve tarihsel kullanimlar1 arasinda farmasétikler, ahsap koruyucular,
metal yapistiricilar, tarim kimyasallar1 ve cam yapimi ve yar iletken endiistrilerindeki uygulamalari
yer almaktadir (IARC, 2012). Metal madenciligi, demir ve ¢elik liretimi, komiir yakma, ¢imento
tiretimi, ila¢ endiistrileri ve boya ve vernik imalati gibi birka¢ endiistriyel proses arsenigin ¢evreye
salinmasina neden olmaktadir (Srivastava, 2020). Cevrede arsenik kontaminasyonu, endiistriyel
kaynakli bu antropojenik faaliyetlerden kaynaklandigi gibi, minerallerin ¢6ziinmesi, mikrobiyal
aktivite ve dogal materyallerle kompleks olusturma gibi dogal siireclerden de kaynaklanabilir. (Hao
vd. 2018). Ancak alici ortamlardaki arsenik kontaminasyonunun ¢ogu antropojenik faaliyetlerden
kaynaklanir ve milyonlarca insani, arsenik maruziyetinin ana kaynagi olan zehirli igme suyu tehdidi ile
kars1 karsiya birakir.

Arsenik kirliligine siirekli maruz kalmanin insanlarda merkezi sinir sistemi, bdbrek, deri,
karaciger ve akcigerlere zarar verdigi gozlenmistir. Bununla birlikte kronik arsenik toksisitesi;
kardiyovaskiiler hastaliklara, hipertansiyona neden olabilir ve damar sistemini etkileyebilir. Arsenikle
kirlenmis su ile uzun siireli temas, ciltte pigmentasyona ve insanlarin avuglarinda sert lekelerin
olugmasina neden olabilir (Hao vd. 2018). Bununla birlikte, arsenik ve arsenik bilesikleri; Uluslararasi
Kanser Arastirmalar1 Ajansi1 (IARC) tarafindan 1. grup kanserojen olarak kabul edilmistir (IARC,
1987). Arsenigin insan iizerindeki yiiksek toksisitesi ve kanserojen etkisi nedeniyle, Diinya Saglik
Orgiitii (WHO) ve Amerika Birlesik Devletleri Cevre Koruma Ajanst (USEPA), igme suyundaki
arsenik i¢in 10 pg L' maksimum kirletici seviyesi (MCL) onermistir (WHO, 1993; USEPA, 2013).
Ulkemizde, Insani Tiiketim Amach Sular Hakkindaki Y®onetmelik’te belirtilen maksimum arsenik
miktart ise 10 ug L™ dir iTASHY, 2005).

Sudaki arsenik kontaminasyonu kiiresel bir sorundur. Ulkemizde de Bursa, Balikesir, Usak,
Izmir (Oztiirk, 2017), Antalya (Kir ve Ulusoy, 2017), Kayseri (Yazici vd., 2015), Nevsehir ve Aksaray
(Orug, 2013) gibi sehirlerin baz1 bolgelerindeki ylizeysel ve yer alti sularinda, yonetmelikteki sinir
degerinin iistiinde arsenik konsantrasyonlari tespit edilmis; Kiitahya, Kirsehir (Keskin vd. 2018), ve
Sivas (Kurt 2018) gibi sechirlerin bazi bolgelerinde ise 1000 pg L'’e kadar yiiksek arsenik
konsantrasyonlari bildirilmistir.

Sulardan arsenik giderimi i¢in bugiine kadar kapsamli ¢alismalar yapilmis ve birgok aritma teknolojisi
test edilmistir. Bu teknolojiler arasinda oksidasyon (Hug ve Leupin, 2003), koagiilasyon (Hering vd.,
1997), kimyasal ¢oktiirme (Pal vd., 2007), iyon degisimi, adsorpsiyon (Dominguez-Ramos vd., 2014)
ve membran filtrasyonu (Ning, 2002) yer almaktadir. Bu teknikler arasinda adsorpsiyon; basit, kolay
ulagilabilir, ekonomik ve arsenik giderimi i¢in de yiiksek verimlilige sahip oldugunu kanitlamis bir
tekniktir (Kumar vd., 2019). Sulardan arsenigin adsorpsiyonu i¢in, biyosorbentler, mineral oksitler,
aktif karbonlar ve regineler gibi ¢ok sayida materyal kullanilmistir (Mohan ve Pittman, 2007). Bu
materyallerin yaninda ¢esitli tarimsal ve endiistriyel yan {irlinler de yogun bir sekilde arastirilmis ve
arsenik gideriminde etkili ve diisiik maliyetli adsorbentler olduklarini kanitlamiglardir (Kanel vd.,
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2006; Mohan vd., 2019). Ancak bu adsorbetlerin ticari anlamda kullanimi halen smirl oldugu igin,
giinlimiizde siirdiiriilebilir ¢evre icin fayda saglayan etkili, ¢evre dostu ve diisiik maliyetli
adsorbentlere yonelik arayislar halen devam etmektedir.

Bir¢ok arastirmaci arsenik giderimi i¢in, dogal malzemeler (kil, zeolit, pomza gibi) atik
malzemeler (kiil, ¢amur, tarimsal atiklar, biyokomiir gibi) ya da yan {irlinlerin adsorbent olarak
kullanimini arastirmislardir. Ornegin, Kanel vd., (2006); Oh vd., (2012); Leki¢ vd., (2013) tarafindan
yapilan birkag¢ arastirma arsenigin yiiksek firin clirufu kullanilarak giderilmesine odaklanirken Mohan
vd., (2019), arsenik ile kirlenmis suyu aritmak i¢in tarim atiklarini, Namli, (2014) kirmizi ¢amur
peletlerini, Altundogan vd., (2002) ve Genc-Fuhrman vd., (2005) modifiye edilmis kirmizi ¢amuru
kullanmiglardir. Khan ve Imteaz (2021) ise, Avustralya'da bulunan dogal kum Ornegini
aliminyum/demir ile kaplamis ve demir kapli kumun arsenik gideriminde olduk¢a etkili oldugunu
(%100 giderimle) ortaya ¢ikarmiglardir Bu ¢aligmalarin yaninda Far vd., (2012) pomzay1 mangan ile,
Oztel vd., (2015) ve Kirkan ve Bekaroglu (2019) demirle, Heidari vd., (2011) ise aliiminyum ile
modifiye ederek arsenik giderim verimlerini test etmislerdir. Literatiirdeki ¢aligmalara bakildiginda,
dogal ve atik malzemelerin genellikle farkli teknikler kullanilarak modifiye edildikleri ¢alismalarin
olduk¢a yaygin oldugu goriilebilir. Bununla birlikte dogal ve atik malzemeleri alindig1 gibi baska bir
deyisle orijinal haliyle kullanan ¢aligsmalarin sayist olduk¢a azdir.

Orijinal dogal ve atik materyallerin adsorpsiyon kapasitelerinin ise genellikle modifiye
materyallere gore daha diisiik oldugu bilinmektedir. Literatiirde modifiye edilmis dogal ve atik
materyallerin adsorbent olarak kullanildigi ¢alismalarda 250 pg L™ ile 10000 pg L™ arasinda arsenik
iceren sular i¢in calisma kosullarina da bagli olarak %95 ile %100 arasinda giderim verimi elde
edildigi goriilmektedir (Altundogan vd., 2002; Kanel vd., 2006; Heidari vd., 2011).

Bu c¢alismanin amaci, modifikasyon islemi uygulanmadan ham adsorbent olarak kullanilan diisiik
maliyetli ve c¢evre dostu dogal ve atik materyallerin arsenik giderim performanslarinin
degerlendirilmesidir. Son yillarda, dongiisel ekonomi kavrami ve bununla baglantili atiklarin yeniden
kullanim1 konularint gittikge Onemli olmaktadir. Atik malzemelerin yeniden kullanimi kaynak
kullantmin1 azaltmaktadir. Bu baglamda aritma sektoriinde ticari sentetik adsorbetlere alternatif olarak
dogal ve atik malzemelerin kullanim1 konusunda ¢alismalara hiz verilmistir. Bu amacla ¢alismada test
edilecek diisiik maliyetli, ¢evre dostu dogal ve atik adsorbentler olarak Isparta pomzasi, kirmizi camur
ve ¢elikhane ciirufu se¢ilmistir. Pomza, volkanik patlamalar sirasinda lavlarin sogumasi ve katilagsmasi
sirasinda aci8a c¢ikan gazlarla olusmaktadir. Gozenekli yapiya ve genis ylizey alanma sahip
oldugundan dolay1 su ve atik sudan kirleticilerin uzaklagtirllmasi i¢in adsorbent olarak
kullanilmaktadir. Kirmizi ¢amur, aliimina tiretimi sirasinda boksit cevherlerinin kostik li¢cinden elde
edilen katr atik kalintisidir. Kirmizi ¢amur, yiliksek aliiminyum, demir ve kalsiyum igeriginin yani sira
genis spesifik ylizey alanlar1 ve gozenekli yiizey yapilari nedeniyle toksik metallerin, inorganik
anyonlarin ve organiklerin uzaklastirilmasi i¢in su aritiminda ucuz ve umut verici bir adsorbent olarak
gosterilmigtir. Celikhane ciirufu, celik liretim endiistrisinde iiretilen bir yan {riindiir. Gevsek ve
gozenekli bir yapiya sahiptir, yiiksek yogunlukludur, suda hizli ¢oker, kisa bir kati-sivi ayrimi
dongiisiine sahiptir ve demir oksit ve kalsiyum oksit icermektedir (Yang vd., 2017). Celikhane
clirufunun bu 6zellikleri su ve atik sulardan kursun, mangan, nitrat, fosfat, dogal organik madde gibi
kirleticilerin gideriminde yaygin bir sekilde kullanilmasini saglamistir. Adsorptif ozelliklerinden
dolay1 celikhane ciiruflar1 arsenik giderimi i¢in adsorpsiyon kolonlarinda adsorbent olarak kullanilip
graniil aktif karbonlara alternatif olabilir.
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MATERYAL ve METOT
Kimyasallar

Bu ¢alismada model ¢ozeltideki arsenik konsantrasyonunu ayarlamak i¢in kullanilan arsenik stok
cozeltisinin hazirlanmasinda sodyum arsenat dibazik heptahidrat (HAsNa,04.7H,0) ve pH
ayarlanmasinda kullanilan diger kimyasallar analitik saflikta olup Merck firmasindan elde edilmistir.
Hazirlanan arsenik stok ¢ozeltisinden (1000 mgAs L), 400 pgAs L' baslangi¢ konsantrasyonu
hedefine ulagmak i¢in distile ve deiyonize su (DDS) ile seyreltilerek ¢6zelti hazirlanmistir. Bu
konsantrasyon, Tiirkiye’deki farkli bolgelerdeki yiizeysel ve yer alti sularimin 10-900 pg L™ arasinda
arsenik icerdigi gercegine dayanilarak secilmistir (Oztiirk, 2017).

Kullanilan adsorbentler

Arsenik giderimi i¢in dogal ve atik materyallerden elde edilen diisikk maliyetli adsorbentler
kullanilmistir. Dogal materyal olarak pomza segilirken, atik materyal olarak gelikhane ciirufu ve
kirmizi ¢amur secilmistir. Pomza numuneleri Isparta Belediyesi BIMS Yap: Elemanlar1 Sanayi ve
Ticaret Anonim Sirketinden (ISBAS) alinmis ve <63 um (Isp1l) ve 250—1000 um (Isp 2) olmak tizere
iki farkli boyuta ayrilmistir. Tiirkiye Eregli Demir ve Celik Uretim Tesisinden elde edilen gelikhane
clirufu (CC) ornekleri ise ogiitlildiikten sonra <250 pm (CC 1) ve 1000-2000 pm (CC 2) olmak iizere
iki farkli boyut fraksiyonuna elenmistir. Elenen CC Ornekleri, adsorpsiyon deneyleri sirasinda
iyonlarm salinimim minimize etmek i¢in yikama ¢ozeltisindeki iletkenlik 10 pS cm™ olana kadar DDS
ile yikanmistir. Atik bir materyal olan kirmizi camur (KC) oOrnekleri ise, Etibank-Seydisehir
Aliiminyum Uretim Tesisinden temin edilmis, 250 um altina elenmis ve birkag¢ kez DDS ile yikanip
kurutulduktan sonra deneylerde kullanilmistir. Test edilen bu adsorbentlerin igerdikleri Onemli
bilesenler ve bazi fizikokimyasal Ozellikleri Cizelge 1’de verilmistir. Cizelgeden goriildiigii gibi
partikiiller 6nemli miktarda demir oksit ve kalsiyum oksit igermektedir. Celikhane ciirufunun %26.68
Fe,03 ve %40.96 CaO oraninda bileseni igerdigi goriilmektedir. Adsorbentlerin karakterizasyonu ile
ilgili detaylar, Yigit ve Tozum’un (2012) ve Kaplan Bekaroglu vd. (2021) ¢aligmalarinda bulunabilir.

Cizelge 1. Test edilen partikiillerin baz1 fizikokimyasal 6zellikleri ve 6nemli bilesenleri (Yigit ve Tozum, 2012)

BET

Adsorbentler yiizey alam (m’ g) PH . Fe, 03 (%) CaO (%) ALO;3 (%)
cCcl1 <2 114 26.68 40.96 2.58
CcC2 a a a a a
Isp 1 14 9 3.28 391 17.30
Isp 2 2 9.2 4.32 5.14 17.06
KC 10 9.9 34.81 4.07 22.42

(Adsorbentler i¢in Kodlar: CC 1, Celikhane Ciirufu (<250 pm); CC 2 , Celikhane Ciirufu (1000-2000 pm); Isp 1, Isparta Pomzasi (<63um); Isp 2, Isparta
Pomza (250-1000um); KC, Kirmizi Camur (250 pm). a: Data mevcut degildir.

Kesikli deneyler

Cesitli adsorbentlerin sudan arsenigin giderilmesindeki etkinligini arastirmak i¢in kesikli izoterm
deneyleri tasarlanmistir. Kesikli adsorpsiyon izoterm deneyleri, degisen zaman araliklarinda ve
degisen adsorbent dozlarinda test edilmistir. Tiim kesikli deneyler, 20°C sicaklikta, 24 saat boyunca,
150 rpm’lik bir karigtirma hizinda doner bir ¢alkalayici1 yardimiyla gerceklestirilmistir. Adsorpsiyon
deneylerinden dnce numunelerin pH’1, 1 M HCI ve/veya 1 M NaOH kullanilarak 7.0’ye ayarlanmistir.
130 mL hacme sahip amber siselerde 100 mL arsenik iceren model su igerisine ¢esitli miktarlarda
adsorbent (0.05 g ile 10 g) ilave edilmistir. Belirlenen siire sonunda arsenik 6l¢iimii yapilmadan 6nce
partikiilleri gidermek i¢in numuneler filtreden gecirilmis ve sliziilen numuneler arsenik i¢in analiz
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edilmistir. Birim adsorbent basmma adsorplanan arsenik miktar1 Esitlik 1’de verilen formiil ile
hesaplanmustir.

q — (CO_CE)V (1)

m

Burada q (adsorpsiyon kapasitesi) (mgAs g'), birim adsorbent kiitlesi basma adsorbe edilen
arsenik miktar;; Cy mg L' ve C. (mgAs L) sirastyla baslangic ve denge fazindaki arsenik
konsantrasyonlart; V (L), ¢6zelti hacmi ve m (g ) ise adsorbent kiitlesini ifade etmektedir.

Analitik metotlar

Arsenik, Standart Metotlar 3120B’e gore indiiksiyonla birlesmis plazma optik emisyon
spektroskopisi (ICP-OES) kullanilarak analiz edilmistir. ICP-OES, arsenik icin 10 ug L™ tespit sinirina
(detection limit) sahiptir. Hidiir analizinde 6n indirgen olarak %35 Askorbik asit ve %5 potasyum
iyodiir indirgen bir ortam saglamak amaci ile ortama eklenmistir. Standartlar ve 6rnekler %10 HCI
icerisinde hazirlanarak %0.05’lik NaOH ‘de hazirlanan 9%0.2 NaBH4¢6zeltisi kullanilarak hidriir
olusumu saglanmistir. ICP-OES ile Arsenik analizi i¢in dalga boyu 193.7nn’dir. pH O6lgiimleri igin
WTW-340i marka pH metre kullanilmistir.

BULGULAR ve TARTISMA
Kesikli deneyler

Adsorpsiyon calismalarinda, adsorpsiyon denge zamanimi belirlemek oldukc¢a onemlidir. Bu
amagla, biitlin adsorbentleri temsilen Isp 1 ile 1-72 saat arasinda de8isen zaman araliklarinda sabit
adsorbent dozunda (0.2 g L") kinetik testler yiirlitiilmistiir. Sekil 1, pomza partikiillerinin arsenik
sorpsiyon kinetiklerini gdstermektedir. Goriildigii gibi, arsenik sorpsiyonu hizli bir sekilde
gerceklesmis, temas siiresinin 1 saatten 12 saate artmasiyla giderim verimi %22.6 dan %27.6’ya
artmis, 24 saat sonunda adsorpsiyon dengesine ulagsmistir. 24 saatlik temas siiresi sonunda elde edilen
arsenik giderim verimi %32.4 olup bu temas siiresinden sonra giderim veriminde 6nemli bir degisiklik
gozlenmemistir. Diger test edilen adsorbentler i¢in yapilan kinetik test sonuglarina gore denge siiresi 4-
24 saat arasinda degismektedir. Tim adsorbentlerin kiyaslanabilmesi acisindan daha sonra
gerceklestirilen adsorpsiyon izoterm deneylerinde temas siiresi 24 saat olarak secilmistir. Benzer
bulgular Zhang vd., (2008) tarafindan yapilan arsenik giderim ¢aligsmalarinda da elde edilmistir.

100

80 -

<
<
E o]
o —e—Isp 1
=
<}
=5
= 40 -
)
@
=
< ‘\/‘/k—‘_\‘//‘
20 A
0 T T T T T - -
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Zaman ( saat)

Sekil 1. Isparta pomzasi igin arsenik adsorpsiyon kinetik deneyleri. (Adsorbent Kodu: Isp 1, Isparta Pomzasi (<63um)).

Adsorpsiyon izotermleri
Kinetik testlerin ardindan adsorpsiyon izoterm testleri, farkli adsorbent dozlarinda (0.05; 0.25;
0.5;1; 2; 4,6, 8 ve 10 g L']) 24 saatlik denge siiresi boyunca yiiriitiilmiistiir. Sekil 2, test edilen
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adsorbentler ile elde edilen arsenik giderim verimlerini gostermektedir. Beklenildigi gibi test edilen
tiim adsorbentler daha yiliksek dozlarda, daha yiiksek arsenik giderimi saglamistir. KC, test edilen
adsorbentlerin icinde en diisiik arsenik giderim verimine sahiptir. KC partikiilleri ile 6 g L™ dozunda
%49 arsenik giderim verimi elde edilmistir. Kirmiz1 ¢camura benzer sekilde Isp 2 de %50 arsenik
giderim verimi saglamak yiiksek dozlar gerektirmektedir (8 g L™). Bununla birlikte Isp 1, Isp 2’ye
kiyasla arsenik gideriminde daha etkilidir. 1 g L™ adsorbent dozunda Isp 2 ile %21 arsenik giderimi
elde edilirken ayni dozda Isp 1 ile %93 giderim verimi elde edilmistir. Bu durum, daha kiigiik tane
boyutlarinda yiizey alanlarinin ve dolayisiyla arsenik adsorpsiyonu igin adsorpsiyon yerlerinin
artmasiyla agiklanabilir. CC 1, test edilen tiim adsorbentler arasinda arsenik gideriminde en etkili
adsorbent olup yiiksek arsenik giderim verimleri saglamistir. CC 1 ile diisiik dozlarda bile yiiksek
giderim verimleri elde edilmistir. Oregin 0.5 g L™ adsorbent dozunda %80 arsenik giderim verimi
saglanirken bu partikiil ile maksimum arsenik giderim verimi (%95) 1 g L™ adsorbent dozunda
saglanmistir. Celikhane ciirufunun %?26.68 Fe,O3; ve %40.96 CaO gibi yiiksek oranlarda bilesenler
icerdigi gortilmektedir (Yigit ve Tozum, 2012). Bu sebeple CC partikiilleri ile yiiksek arsenik giderim
verimleri elde edilmesinde bu bilesenler sorumlu tutulabilirler. Literatiirdeki ¢alismalar da bu bulgulari
destekler niteliktedir. Jeon vd. (2009) ciiruf i¢cindeki demir oksitlerin arsenik adsorpsiyon alanlari
sagladigini, Kim vd., (2021) ise kalsiyum iyonlarmin arsenik arasinda koprii olusturarak giderimi
arttirdigini belirtmislerdir. Celikhane ciirufunun partikiil boyut etkisi pomza partikiillerine benzer trend
sergilemistir. CC 2 ile elde edilen giderimler, CC 1 partikiiliine gore diisiiktiir. CC 2, 8 g L™ adsorbent

dozunda %77.5 arsenik giderim verimi saglamistir.
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Sekil 2. Test edilen adsorbentler igin giderim verimine adsorbent dozunun etkisi (Adsorbentler i¢in Kodlar: CC 1,
Celikhane Ciirufu (<250 um); CC 2, Celikhane Ciirufu (1000-2000 um); Isp 1, Isparta Pomzasi (<63pum); Isp 2, Isparta
Pomza (250-1000um); KC, Kirmizi Camur (250 pm).

Adsorpsiyon izoterm verileri kullanilarak Esitlik (1)’den test edilen adsorbentlerin maksimum
adsorpsiyon kapasitesi belirlenmistir. Sekil 3, test edilen tiim adsorbentler i¢in hesaplanan adsorpsiyon
kapasitelerini gostermektedir. Goriildiigii gibi CC ve pomzanin en kiigiik tane boyut fraksiyonlari,
yiiksek adsorpsiyon kapasitesine sahiptir. CC 1 ve Isp 1 i¢in elde edilen maksimum arsenik
adsorpsiyon kapasitesi sirasiyla 3.058 ve 2.192 mgAs g’dir. Kirkan ve Bekaroglu (2019) demir oksit
kapli pomza ile 1000 pgAs L™ arsenik konsantrasyonu igin 1.92 mgAs g maksimum adsorpsiyon
kapasitesi; Oztel vd., (2015) ise demir kapli pomza ve sepiloit i¢in sirasiyla 0.229 ve 0.139 mgAs g !
maksimum adsorpsiyon kapasitesi belirtmislerdir. Literatiirde modifiye edilmis adsorbentler
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kullanilarak elde edilen bu degerlere mevcut ¢alismada adsorbentlere hi¢cbir mofidikasyon islemi
uygulamadan ulasilmistir. Test edilen tim adsorbentlerin arsenik i¢in adsorpsiyon kapasiteleri su
sekilde siralanabilir: CC1>Isp 1 >CC2>KC>Isp 2.

Test edilen tiim partikiillerin fizikokimyasal yapisi incelendiginde yiiksek oranda demir oksit
icerdikleri goriilebilir (Cizelge 1). Demir oksitler iceren adsorbentlerle arsenigin adsorpsiyonu,
genellikle ligand degisim reaksiyonlarma dayandirilmaktadir (Kanel vd., 2006; Zhang vd., 2008; Oztel
vd., 2015). Adsorbentlerdeki Ca/Fe koordineli yiizey hidroksil gruplarinin arsenik iyonlar1 ile yer
degistirmesi ile arsenik adsorpsiyonu ger¢geklesmektedir. Test edilen adsorbentlerde bulunan Fe,O; ve
CaO, arsenik adsorpsiyonundan sorumlu tutulabilirler.

3.5

4+ (CC-1 —+CC-2 —2Ispl
3.0

B1sp2  WKC
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1.5 |
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Sekil 3. Test edilen adsorbentler igin arsenik adsorpsiyon kapasiteleri (CC 1, Celikhane Ciirufu (<250 um); CC 2, Celikhane Ciirufu
(1000-2000 um); Isp 1, Isparta Pomzasi (<63um); Isp 2, Isparta Pomza (250-1000um); KC, Kirmizi Camur (250 um).

Arsenigin; pomza, kirmizi ¢amur ve celikhane ciirufu {izerine adsorpsiyon kapasitesini
belirlemek ve adsorpsiyonun dogasin1 tanimlamak i¢in adsorpsiyon izoterm verilerinin modellenmesi
yapilmis ve Freundlich, modifiye Freundlich ve Langmuir gibi c¢esitli izoterm modelleri
degerlendirilmistir. Freundlich izoterminin modifiye edilmis formunun; 0.95 ile 0.99 arasinda
regreasyon katsayilar1 saglayarak izoterm verilerine uyum sagladigi bulunmustur. Freundlich
izoterminin modifiye edilmis formu Esitlik (2)’deki formiille tanimlanabilir.

qe = K; GO" @)

Burada; ge, arsenik sorpsiyon kapasitesi (mg g); C., denge arsenik konsantrasyonu (mg L™); K¢
ve n, Freundlich sabitleri ve Dy ise adsorbent dozunu (g L") ifade etmektedir.

Cizelge 2, test edilen adsorbentler i¢in Esitlik (2) kullanilarak hesaplanan Freundlich izoterm
modeli parametrelerini gostermektedir. Freundlich izoterm modeline gore hesaplanan Ky degerleri
0.194 ile 1.63 arasinda degismektedir. K¢ degeri adsorpsiyon kapasitesinin bir gostergesi oldugundan
elde edilen en yiiksek K¢ degerinin CC’nin en kiigiik tane boyutu i¢in hesaplanmis olmasi (1.63 mgAs
g'l) deneysel olarak en yiiksek adsorpsiyon kapasitesinin CC’nin en kiiclik tane boyutu ile elde
edilmesiyle de uyumludur. Literatiirde endiistriyel yan iirlinler ve dogal materyaller ile elde edilen K¢
degerleri 0.142 ve 63.27 (mgAs g) araliginda degiskenlik gostermektedir. Bu genis aralik deneysel
sartlardaki farkliliklardan kaynaklanmaktadir. Biitlin adsorbentler i¢in hesaplanan n degerleri ise 0.51
ile 0.908 arasinda degigmektedir. Literatiirde ciiruf, kirmizi camur, pomza ve sepiloit gibi
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adsorbentlerle arsenik giderimi i¢in hesaplanan n degerleri ise 0.502 ile 1.11 arasinda degismektedir
(Geng-Fuhrman vd., 2004; Kanel vd., 2006; Oztel vd., 2015; Arikan, 2016).

Cizelge 2. Arsenik i¢in modifiye Freundlich izoterm modeli parametreleri

Arsenik Freundlich Doz Normalize

Adsorbent Tipi K" n’ R’
CCl1 1.63 0.55 0.994
cCc2 0.34 0.51 0.968
Isp 1 0.794 0.465 0.951
Isp2 0.194 0.693 0.958

KC 0.548 0.908 0.976

Adsorbentler i¢in Kodlar: CC 1, Celikhane Ciirufu (<250 pm); CC 2, Celikhane Ciirufu (1000-2000 pum); Isp 1, Isparta Pomzast (<63um); Isp 2,
Isparta Pomza (250-1000um); KC, Kirmizi Camur (250 pm), *: Doz-normalizeli Freundlich kapasite parametresi (mgAs g™') ve ” L/mg

SONUC

Bu calismanin amaci i¢gme sularindan arsenigin giderilmesi i¢in dogal malzemelerin (pomza) ve
endistriyel atik materyallerin (¢elikhane ciirufu ve kirmizi camur) diisiik maliyetli ve ¢evre dostu
adsorbent olarak kullanimini arastirmak ve performanslarini degerlendirmektir. Deneysel sonuglar, bu
partikiillerin sulardan arsenik gideriminde yiiksek adsorpsiyon kapasitelerine sahip oldugunu
gostermistir. Yapilan ¢alismalar, test edilen tlim adsorbentler arasinda CC 1’ in, arsenik gideriminde en
verimli partikiil oldugunu ve 3.058 mgAs g maksimum adsorpsiyon kapasitesine sahip oldugunu
gostermistir. Elde edilen yiiksek giderimler, ¢elikhane ciiruflarinin arsenik gideriminde alternatif bir
adsorbent olabilecegini gostermektedir. CC partikiiliiniin daha yiiksek arsenik giderme verimi, demir
ve kalsiyum oksit iceriklerine baglanabilir. CC 1, %95’lere varan yiiksek arsenik giderim verimleri
saglamistir. Benzer sekilde dogal ve bol bulunan bir malzeme olan pomza partikiilleri de (Isp 1)
yiiksek adsorpsiyon kapasitesi (2.192 mgAs g') sergilemistir.

Celikhane ciirufu ve kirmizi ¢amur gibi endiistriyel yan tirlinlerin kiiresel bazda tiretimi gittikce
artmakta ve bu yan {riinlerin uzaklastirilmasi giderek 6nemli bir ¢evre sorunu haline gelmektedir. Bu
triinlerin su aritiminda degerlendirilmesi ile hem atik bertaraf probleminin oniine gecilecek hem de
dogal kaynaklarin korunmasi saglanmis olacaktir. Yapilan ¢aligmalarda bu malzemelerin genellikle
modifikasyon islemine tutulduktan sonra arsenik gideriminde etkili oldugu goriilmektedir. Ancak atik
ya da dogal materyallerin aliiminyum ya da demir oksitle kaplama gibi cesitli tekniklerle
modifikasyonu filtrelenmis suda kaplama malzemesinin sizintis1 olasiligini1 dogurmaktadir. Bu tiir bir
sizintt potansiyelini Onlemek icin atitk ve dogal materyallerin orijinal halleriyle kirleticilerin
gideriminde etkili olmasi biliylik 6nem arz etmektedir. Ancak yine de ¢elikhane ciirufu gibi
partikiillerin pH ve iletkenligi artirici iyonlar1 salmasindan dolay1r adsorpsiyon proseslerinde
kullanilmadan 6nce yikanmalar1 gerektigi unutulmamalidir.

Cikar Catismasi
Makale yazarlar1 aralarinda herhangi bir ¢ikar ¢atigsmasi olmadigini beyan ederler.

Yazar Katkisi
Yazarlar makaleye esit oranda katki saglamis olduklarini beyan ederler.
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